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Auflosungsvermogen und Transmission des elektrischen Masseniilters werden als
Funktion der Feldgroflen und der EinschuBbedingungen theoretisch diskutiert.
Auf Grund dieser Uberlegungen wurde ein Massenspektrometer mit einem Auf-
16sungsvermogen 1500 gebaut. Die experimentelle Priifung zeigt, dall dieser Wert
auch erreicht wird. Weiter wird untersucht, unter welchen Bedingungen die In-
tensitdtsverhiltnisse in einem Massenspektfrum richtig wiedergegeben werden.
Die Trennung hoher Ionenstréme wird durch eine Abwandlung des bisherigen
Verfahrens erreicht, indem dem stabilisierenden Vierpolfeld ein weiteres Hoch-
frequenzfeld iiberlagert wird, das lonen bestimmter Masse in Resonanz bringt und
ausscheidet. Mit der benutzten Tonenquelle wurden Stréme bis zn 3 mA erreicht.

In einer fritheren Arbeit! wurde ein elektrisches Massenfilter vor-
geschlagen, das mit einem hochfrequenten elektrischen Vierpolfeld
Jonen verschiedener spezifischer Ladungen ¢/ trennen kann. Die erste
experimentelle Erprobung dieses Verfahrens? zeigte so gute Resultate,
daf3 eine genauere Untersuchung des Massenfilters lohnend schien.
Diese Untersuchung erstreckt sich auf zwei verschiedene Anwendungs-
moglichkeiten: Den Bau eines einfachen Massenspektrometers mit
guter Auflosung und den Bau eines [sotopentrenners fiir kleine Substanz-
mengen®5. Beides erweist sich als durchfithrbar, wenn man das Grund-
prinzip des Massenfilters den speziellen Anforderungen dieser Aunfgaben
anpalt.

1. Theoretische Uberlegungen

1. Bewegungsgleichungen im Vierpolfeld
Im Massenfilter sind die Ionen einem elektrischen Feld ausgesetzt,
das linear von den Koordinaten abhingt. Solche Felder werden durch

1 Paur, W, u. H. STEINWEDEL: Z. Naturforsch. 8a, 44§ (1953).

2 Pavr, W, u. M. RaETHER: Z. Physik 140, 262 (1955).

3 Paur, W., u. H. P. RErNHARD: Forsch.-Ber. d. Wirtsch.- u. Verkehrsmin.
Nordrhein-Westf., Nr. 450.

4 Pavr, W, u. H. P. REINHARD: Symposium iiber Isotopentrennung, Amster-
dam 1957.

5 SmrtH, M. L.: Electromagnetically euriched isotopes and mass spectrometry,
Proceedings of the Harwell-Conference, Sept. 1955.

Z. Physik, Bd. 152 10



144 W.Paur, H.P. REinHarD und U. VON ZAHN:

ein Potential der Form
=g (@B + -y Fy-27) (1)
gegeben, wobei o+ -y =0 wegen A¢p=0 gelten muB. In unserem

speziellen Fall wurde a=—f= %, y=0gesetzt. (Fir Untersuchungen
0

an drei-dimensionalen Vierpolfeldern sei auf die Arbeiten &7 verwiesen.)
Das Feld wird von Elektroden mit hyperbelférmigem Querschnitt er-
zeugt (Fig.1). An den Elektroden
liegt die Spannung ¢,=(U-+V X
cos wi). Das Potential ist gegeben
durch

p=(U+V-cosmil) - (x*—1))rs (2)
und die Bewegungsgleichungen fir
ein einfach geladenes Ion lauten

mx+2e(U+V coswt) - xri=0 (3)
my—2e(U+V -coswl) - yfrs=0 (4)
mz =0. (5)
Essolldarauf hingewiesen werden, daf3

die y-Richtung diejenige ist, in der
das Gleichfeld auf die Ionen einen

e defokussierenden Einfluf hat, wih-
Fig. 1. Elektrodenaufbau rend es in a-Richtung fokussierend
wirkt.

GL (5) ist trivial und besagt lediglich, daB in z-Richtung einge-
schossene Tonen sich mit gleichférmiger Geschwindigkeit in z-Richtung
durch das Feld bewegen. Die Gln. (3) und (4) beschreiben Schwingungen
der Tonen unter dem EinfluB einer periodischen Kraft. Sie sind bekannt
als Mathieusche Differentialgleichungen und lassen sich durch die Trans-
formationen

28 g 82U eV
w t = 2";, a = n 1,% w? )’ q m l'% w? (6)
vereinfachen zu
24 (@4 2¢g-cos28)-x=0 (7)
Yy —(a + 2 - cos2) .y = 0. (8)

6 FIscHER, E., O. OSBERGHAUS, W. Paur, Forsch.-Ber. d. Wirtsch. Ministeriums
Nordrhein-Westfalen Nr. 415.

7 BERKLING, K.: Der Ionenkifig als Partialdruckmesser. Diplomarbeit Bonn
1957.
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Das Verhalten der Ionen ergibt sich aus den Eigenschaften der Losungen
dieser Schwingungsgleichungen. Beide Bewegungskomponenten ge-
horchen der gleichen Differentialgleichung, so daBl es gentigt, die Ma-
thieusche Differentialgleichung in der Normalform

x4 (a—2¢g-cos28)-x=0 9)
zu betrachten®9,

2. Losungstypen
Alle Losungen lassen sich in der Form
+oo 02

= B s . — = Wl D E 7
X=a 6" D g €T e Y oy S {10)
— 00

e 3
—0o0

darstellen. Es gibt daher 2 Klassen von Lésungen, deren eine stabil
genannt wird, da fiir §— co & stets beschrankt bleibt, wihrend bel in-
stabiler Lésung mit §— oo auch x iiber alle Grenzen wiichst. Welcher
Losungstyp vorliegt, ergibt sich aus der Konstanten u, die als charakte-
ristischer Exponent bezeichnet wird und eindeutig durch a und ¢ ge-
geben 1st. Man muB folgende Fille unterscheiden:

a) p=1-f rein imaginir, § nicht ganz — Losung stabil,

D) g=1-n rein imagindr, # ganz > es gibt eine nicht-triviale, be-
schrinkte, periodische Losung. Jede von dieser linear unabhingige
Losung ist instabil.

c) # komplex — Losung instabil (Ausnahme: Anfangsbedingung

3. Stabilititsdiagramm

Der Stabilitatscharakter der Lésungen hdngt nur von u und damit
von @ und g ab, die die Anfangsbedingungen nicht enthalten. Man kann
in der (a, g)-Ebene Gebiete angeben, in denen alle (g, g)-Werte zu sta-
bilen Loésungen fithren. Man erhilt so das Stabilititsdiagramm, das
in Fig. 2 gleich fiir den speziellen Fall des Massenfilters gezeichnet ist.
Die Bewegung eines Ions ist nimlich nur dann stabil, wenn sich fiir
beide Bewegungskomponenten x und v stabile Bahnen ergeben. Es
missen also sowohl der Arbeitspunkt (a,, ¢,) als auch (a,, ¢,) im stabilen
Bereich liegen. Aus den Gln. (7) und (8) erkennt man, dal a,=—a,
und ¢,= —g, ist. Spiegelt man daher die (a, g)-Ebene an der a- und
der g-Achse, so fallen die beiden Arbeitspunkte (a,,¢,) und (g, ¢,)
zusammen und man erhidlt das Stabilititsdiagramm in der Form der
Fig. 2. Ein Jon wird im Massenfilter also nur stabilisiert, wenn sein

8 McLacHLAN, N. W.: Theory and Application of Mathieu-Functions. Oxford
1947.

9 MEIXNER, J., u. F. W, Scuirke: Mathieusche Funktionen und Sphéroid-
funktionen. Berlin 1954.

10*
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zugehoriger Punkt (a, g) innerhalb des dreiseitigen Gebietes liegt. Eine
theoretisch mogliche Stabilisierung bei sehr viel gréBeren - und g¢-
Werten wird hier auller Betracht gelassen.

Verbindet man im Stabilitdtsdiagramm die Punkte mit gleichem £, so erhilt
man die sog. Iso-f-Linien, die ebenfalls in Fig. 2 eingezeichnet sind. Die ausge-
zogenen Linien-gelten fiir die »-Komponente der Bewegung, die gestrichelten fiir
die y-Komponente. f§ liegt zwischen 0 und 1.

Alle Tonen gleicher Masse haben bei vorgegebenen FeldgroBen
79, @, U, V den gleichen Arbeitspunkt (a,g). Da das Verhiltnis a/g=
2 - UJV nicht von der Masse abhingt, liegen alle Ionen verschiedener
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Fig. 2. Stabilitdtsdiagramm

Masse im Stabilititsdiagramm auf einer Geraden durch den Nullpunkt,
deren Steigung nur vom Verhiltnis der Spannungen U und V abhingt.
Stabil sind nur die Ionen, deren Arbeitspunkte im Intervall (g, ¢,)
liegen. Durch Erhéhung des Verhiltnisses von UJT” I8t sich das stabile
g-Intervall, dem eindeutig ein stabiles Massenintervall entspricht, so
klein machen, daB nur noch Ionen einer Masse das Feld stabil durch-
laufen kénnen. Alle anderen Ionen bewegen sich auf instabilen Bahnen,
treffen auf die Elektroden und werden weggefangen. Darauf beruht die
Filterwirkung des elektrischen Vierpolfeldes, die sich zum Bau eines
Massenspektrometers ausnutzen 1a0t.

4. Frequenzspektrum der Losungen

Innerhalb des stabilen Bereiches ist p=i-§ mit 0<f<1; die
Losung der Bewegungsgleichung (3) hat die Form

+0 ,3 ~+oo0 X \
x=a1-2025 - cos (s +7)wt+a11-2c25-sin(3+ )wt-. (11)
—o = —oc

NI

'\ y \
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Die Anfangsbedingungen, d.h. die EinschuBbedingungen der Ionen,
stecken in den Integrationskonstanten a; und oy, wihrend die Koeffi-
zienten ¢, und f§ nur von @ und ¢ abhdngen. Die Bahnen aller Ionen
gleicher Masse unterscheiden sich nur in den Konstanten «; und oy
entsprechend den verschiedenen Anfangsbedingungen x,, &, und
@ -1,. Sie haben alle das gleiche Frequenzspektrum w,=p/2 w,
o, =(1—BJ2) @, @;={1+p2) -» usw. Ionen verschiedener Masse
haben dagegen verschiedene Arbeitspunkte im Stabilititsdiagramm und
folglich verschiedene Koeffizienten ¢,, und . Die Frequenzspektren
ihrer Bewegung und insbesondere die Grundfrequenz my=4[2 - @ sind
daher verschieden.

5. Einschufbedingungen und maximale Schwingungsamplitude

Bisher wurde angenommen, dafi das Massenfilter zwischen stabilen
und instabilen Tonen unterscheidet, wobei die Bahnstabilitit eines Tons
lediglich vom Arbeitspunkt (g, ¢) und nicht von seinen Einschulbe-
dingungen abhéngt. Soll aber ein stabiles Ion den Auffinger erreichen,
so miissen seine Schwingungsamplituden kleiner bleiben als der Ab-
stand 7, der Elektroden von der Feldachse, d.h. es soll xy;, 33, <7, sein.
Andernfalls entladt sich auch das stabile Ton auf den Elektroden und
geht verloren. Da die maximale Schwingungsamplitude sowchl vom
Arbeitspunkt als auch von den Anfangsbedingungen der Ionenbewe-
gung abhingt, ist eine Untersuchung des Einflusses der EinschuB-
bedingungen notwendig.

Aus GL (11) entummt man, dalB die groBtmaégliche Amplitude
o+
[ay] == ! of 4 of - Z_lcz N (12)

ist. Zwar ist die Losung x{£) im allgemeinen uneigentlich periodiscl,
doch kann schon nach wenigen Schwingungen die tatsichliche Schwin-
gungsamplitude dieser Maximalamplitude x,; (analog auch w,,) sehr
nahe kommen.

Zur Berechnung der ap(&;, x,, %) und oy (&,, ¥y, %) benutzen wir
ein Fundamentalsystem von Lésungen v (&) und x(§). Aus

x{&) = oy 2 () + oy - v (§) {13)
erhalten wir durch Differenzieren und Einsetzen der Anfangswerte
+

x| = % ;;I s ]Eo w(é o):G-?H(TMi[TJI@I— xo- x1(E0) 2 (1 )

worin I die Wronskische Determinante ist, die nicht von £, abhingt.
Fir ein gegebenes &, sind w(5), x5 (%), x1(&) und a1y (&,) Koustante
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und der Ausdruck unter der Wurzel ist eine biquadratische Form in
xound xg. Setzen wir %y =7, so stellt (14) eine Ellipse in einem (x,, xg)-
Diagramm dar, die bei festem &, alle Punkte (x,, xg) verbindet, fiir die
die maximale Schwingungsamplitude gleich 7, ist. Liegen die Anfangs-
werte im Inneren dieser
Ellipse, so ist die Maxi-
malamplitude  kleiner
als r,. Fiir verschiedene
Phasen erhdlt man eine
Schar von Ellipsen mit
£, als Parameter.

Diese Berechnungen
wurden von FISCHERS®
fira=0und $=0,2;0,5;
0,8 numerisch durchge-
fithrt. Die Ergebnisse
sind in Fig. 3 darge-
stellt. Man sieht, dal}
die Maximalamplitude
fiir alle Einschufiphasen
grofer ist als die An-

(5 e fangskoordinate und nur

fiir 50:%— gleich dieser

sein kann. Daher kann

— N~ man auch in der Mitte

SRRED AN G des stabilen Bereiches,
d.h. bei bester Fokussie-

T rung, nur einen gewissen
Teil des gesamten Feld-
P querschnittes fiir den

Fig. 3. Zulissige EinschuBbedingungen fiir verschiedene Arbeits- EinschuB von lonen
punkte und EinschuBphasen. (a) &= n/2. (b) §, =37/t (€) §=0.
@ ;Looan/ Vo= 3rait (5 nutzen.

II. Das elektrische Massenfilter als Massenspektrometer

1. Weitere theoretische Betrachtungen

a) Schwingungsamplituden. Die Verwendung des Massenfilters zur
Massenspektrometrie setzt voraus, daB mit ihm ausreichend hohe Auf-
Issungsvermégen erzielt und relative Hiufigkeiten einzelner Massen in
einem Massenspektrum geniigend genau gemessen werden konnen.

Eine Erhohung des Aufldsungsvermogens ist méglich, indem man
durch entsprechende Wahl von UJV die Massengerade im Stabilitdts-
diagramm steiler macht und damit den Arbeitspunkt immer weiter
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hinauf in die Ecke des Stabilitdtsdreiecks verlegt. Diese Forderung
bedeutet aber eine starke Anniherung des Arbeitspunktes an die Sta-
bilitdtsgrenzen, die unvermeidlich die maximalen Schwingungsampli-
tuden stabiler Ionen wachsen 14Bt.

Um zu quantitativen Aussagen iiber diesen Effekt zu gelangen,
wurden die maximalen Schwingungsamplituden von Ionen mit speziellen
Anfangsbedingungen in Abhéngigkeit von der Lage des Arbeitspunktes
numerisch berechnet. Fiir Auflésungsvermogen iiber 70 interessiert nur der
Bereich 0,60<<g<<0,71 und 0,23 <<a<<0,24. In diesem Gebiet kénnen die
Stabilitidtsgrenzen und Iso-8-Linien im Stabilitatsdiagramm als Geraden
angenommen werden (s. Fig. 15). Die Spitze des Stabilitdtsdreiecks kann
man als Schnittpunkt der beiden Grenzkurven berechnen, sie liegt bei

Jgrenz = 0,70000 und  gpen, = 0,23699. (15)

Fiir ¢ =0,706 gilt
(1 —$.)2=(0,23699 — 0){1,93750 (16)
£ =1(0,23699 - 4)[0,793 75. (17

Damit ist innerhalb des stabilen Bereiches eine Beziehung zwischen der
Lage des Arbeitspunktes (2, ¢) und den zugehorigen charakteristischen
Exponenten 8, und g, hergestellt.

Weiterhin wurden aus den Kettenbriichen3
as  _ —ql2s+P*| _ les+pres+2+8°]

Cas—s  1—af(2s+B)? 1 —a/(2s + 2+ f)?
_ Fles+ 2+ 8P @s 488
1 a/(2s + 4 1 p)E
Gs  _ a—(2s—248p 4 gi2s =+ + 8
Cos—s q 1—af(2s—4 4 p)?
s — 4+ P2 Rs—67 5%
1—af(25s — 64 p)*
die Entwicklungskoeffizienten ¢, berechnet. Mit der Normierung ¢, ="
erhilt man die Werte:

Tabelle 1
Ty ‘. By ‘ ) l Coa [ ‘ [y t Cy ‘ C_¢ ‘ €5
‘ ‘ t | !

0,00 1,0 1—0,16763—0,16763 | 0,00729 | 0,00729 - —0, 00014 —0,00014
0,705 | 0:02 . 17089 750 708 . 151 14
’ 0,04 17427 16145 773 638 15 13

0,08 . ‘ 18143 15569 821 651 ‘ 16 12

\

| ' |

1= \ B \ | | | i

| | |
0 92 1.0 | o, ,9504‘ 0,08515 , 0,06065 | 0,00254 | 0,00167‘ 0,00004
—o,503 | 0:96 | . 39008 | 8288 6990 240 | 196 4
1E200,08 | 94383 8176 7508 | 233 212 3
| 1,00 1.00000 | 8065 $065 | 230 230 3
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Unter Benutzung der Gln. (11) bis (14) erh4lt man hieraus die maxi-
malen Amplituden stabiler Ionen fiir verschiedene Lagen des Arbeits-
punktes als Funktion der Anfangsbedingungen wf,, x, und %, (analog ¥).
In Fig. 4 sind die Ergebnisse dargestelit fiir den Fall achsparallelen
Einschusses (#,, ¥4 =0; %, vo==0) und fiir Einschul} auf der Feldachse mit
Radialgeschwindigkeit der Ionen (x, ¥==0; %4, 9o = 0). Man erkennt deut-
lich, daB a;; und v,, umgekehrt proportional 1 —§, bzw. §, wachsen.

X, ¥ :

M M Xy X
%o Yo WRd o o=/
60— 720

By=a02 By=60%

why —=
a b

Fig. ta u. b. Maximale Schwingungsawplituden bei (a) achsparallelem Einschull (%0, Ja=0; %y, ¥ok 0)
und {b) Einschu$ auf der Achse mit Radialgeschwindigkeit (o, ¥ =0; %y, Jo== 0)

b) Linienform und Transmission fiir achsparallelen EinschuB. Die
maximale Amplitude xy;, genauer /%, ist eine eindeutige Funktion
von 8. Man kann daher im Stabilititsdiagramm statt der Iso-f-Linien
auch Linien gleichen a,/x, eintragen. Setzen wir x, =7, so ist %,
der groBte Abstand des EinschuBortes eines stabilen Ions von der Feld-
achse, den das Ion haben darf, um bei dieser speziellen Lage des Arbeits-
punktes im Stabilitdtsdiagramm zu jeder EinschuBphase das Vierpolfeld
passieren zu konnen (Fig. 5). Bewegen wir uns mit dem Arbeitspunkt
also auf der Massengerade in den stabilen Bereich, so wird zunéchst
von der Stabilititsgrenze her eine Intensititszunahme eintreten, da
mit zunehmendem Abstand von dieser Grenze auch die weiter auBen
ins Feld einfretenden Ionen fokussiert werden. Ist die EinschuBblende
klein (s. unten), werden schlieSlich alle eintretenden Ionen der stabilen
Masse auch den Auffinger erreichen. Beziiglich der eingeschossenen
Tonen wire die Transmission 100% erreicht. Erst bei Annidherung
an die zweite Stabilitdtsgrenze tritt wieder Intensitdtsabnahme ein.
Die geschriebene Massenlinie wiirde in diesem Idealfall eine Trapez-
kurve sein, worin das Plateau das Gebiet mit Transmission 100% kenn-
zeichnet. Aus Fig. 5 ist auch sofort evident, daB die Flanken der Linie
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nicht gleich steil sein werden. — Um die Transmission 100% zu er-
zielen, hat man entweder das Auflésungsvermogen klein zu machen
(Massengerade flach) oder entsprechend kleine Blenden zu verwenden
(Einschrankung der EinschuBbedingungen). Man findet also folgende
zwei Arbeitsbereiche:

a) Bei niedrigem Aufl§sungsvermdgen Trapezkurven mit Trans-
mission 100%. Dabei ist insbesondere die maximale Intensitit unab-
hingig vom Auflésungsverméogen.

a m/Am= 2000
1000 {im Bereich i)
4,236
0,254
0,272~
g < L
yg<;/\\xo<7
I i} 1 {

4,700 4,705
g§—

Fig. 5. Zulissige Anfangsbedingungen x,, v, bei r; = 100 und x, = 19 =0

b) Bei hohem Auflésungsvermogen geht die Linienform in Dreiecks-
kurven iiber, die Intensitit nimmt ab und wird wmgekehrt proportional
dem Aufldsungsvermogen.

Geringe Radialgeschwindigkeiten der eintretenden Ionen werden an
dem Bild nichts Prinzipielles dndern. Man wird aber den zusétzlichen,
unter Umstinden defokussierenden Einflufl der Radialgeschwindigkeiten
dadurch spiiren, dal man die Transmission 100% nur bei geringerem
Auflosungsvermdgen erhilt.

Geben wir f, , und x, =7, fest vor, so gibt es eine obere Grenze
xg=/F{wl,), fiir Welche das Ion das Vierpolfeld gerade noch passieren
kann. Durch Mittelung iiber alle EinschuBphasen kénnen wir aus der
Tig. 4 die Wahrscheinlichkeit entnehmen, daB ein ,stabiles”” Ion mit
den Anfangsbedingungen x, und y, (%, =1,="0) das Feld durchqueren

_kann (Fig. 6). Sie fillt oberhalb eines bestimmten Wertes x,, v,, der
von f# und 7, abhingt, steil ab. Somit ist es naheliegend, die Anfangs-
bedingungen der Ionen durch eine EinschuBblende mit geeignetem
Durchmesser @ einzuschrinken. Um eine Abschdtzung fiir den zu-
lissigen Durchmesser @ zu finden, brauchen wir die Abhingigkeit des
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Auflésungsvermégens von der Lage des Arbeitspunktes im Stabilitéts-
diagramm.

c) Auflésungsvermégen. Als MaB fir das Aufldsungsvermégen be-
nutzen wir die Halbwertsbreite 4 m der Linie m. Gehen wir weit in den
Bereich I, wo an den Trapezkurven die Flanken sehr schmal sind
gegeniiber der Breite der ganzen Linie, so ist die Halbwertsbreite prak-
tisch gleich der ganzen Linienbreite. Bezeichnen wir die Ordinate der
Massengerade im  Stabilitdtsdia-

W=1,0 gramm fir ¢=0,706 mit day;e

(s. Fig. 5), so gilt im Bereich I:

0,6
mo 0,178 X
06 Am " 0,23699 — agzgs (18)
Im Bereich II, der fiir hohes Auf-
i losungsvermogen interessiert, haben
g2l wir Dreieckskurven, bei denen die
' Halbwertsbreite nahezu gleich der
P halben FuBlbreite ist. Es gilt analog
Z-ABX y 2-AB

Too'# , wo 0,357 . (19)

Fig. 6. Wahrscheinlichkeit IF dafiir, daB ein Ton Am 0,23699 — dg,z06

mit x, und y, (¥, = ¥, =0} das Feld d uer _, . . .
i L;(a(iuj; (gjt A;:ﬁ?/), baz\vl,r (11d yl,;f)hq “*" " Uber die Gln. (16) bis (19) ist nun-
mehr das Auflésungsvermdogen auch
mit B und xy, ¥, verkniipft. Fir den Bereich IT leitet sich hieraus fiir
achsparallelen Einschuf3 der Ionen ab, daf}
FMOYM g8 V i (20)

% ' Yo Am
ist. Die maximale Amplitude wichst also nur mit der Wurzel aus dem
Aufldsungsvermégen, was fiir eine Steigerung des Auflésungsvermdgens
Bedeutung hat. — Mit x,; =y, =7, folgt der optimale Durchmesser
der EinschuBblende zu

/PN L N (21)
Vm/d m
Bei EinschuB auf der Achse mit Radialgeschwindigkeit folgt wiederum
aus den GlIn. (16) bis (19) und der Fig. 4 die zuldssige Radialgeschwindig-
keit stabiler Ionen —_—
dar, Yar < 0,16 74 l,/ ‘:}’Z” : (22)

Voraussetzung fiir (18) und (19) ist, daB die Ionen eine gewisse Zeit im -
Feld verweilen. Denn um die Amplituden instabiler Ionen so weit auf-
zuschaukeln, daB sie schlieBlich auf den Elektroden ausgeschieden

* Ubereinstimmend mit Gl. (9} der Arbeit von Paur und RAETHER?Z,
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werden, bedarf es einer bestimmten Anzahl » von Hochirequenzpericden.
Diese Zahl # hingt vom gewtiinschten Auflésungsvermégen ab und
liefert eine obere Grenze fur die EinschuBgeschwindigkeit der Ionen.
In einer vorangegangenen Untersuchung!® wurde bei Auflésungsver-
mdgen um 100 experimentell

na3,5 - ]In/iﬁ {(23)
gefunden.

d) Formeln zur Berechnung des Massenfilters. Notwendige Hoch-
frequenz- und Gleichspannung in der Ecke des Stabilitdtsbereiches
(¢ =a, g=g, und A = Atomgewicht des stabilisierten Ions):

Ve=7219.4d 93, -7, Volt
U=1212-4 3y, .. Volt
Verbdltnis U[V in der Ecke des Stabilitdtsbereiches = a/2q,:

Y — 0,16784 = 1/5,9581.
I’E

Aufzuwendende Hochfrequenzleistung (C = Kapazitit des Systems,
Q = Giite des Leistungskreises):

N =65-10% C6F A M en it
’ Q0

Optimaler Durchmesser der EinschuB3blende:

D~ o
Vmfdm

Bei EinschuB auf der Feldachse werden stabile Ionen mit Radial-
energien kleiner als U, fokussiert:
I
15 (mjdmy

U~

Fiir ein bestimmtes Aufldsungsvermogen miissen die Ionen u Hoch-
irequenzperioden im Vierpolfeld erleben:

w35 ]mﬁ

Maximale Beschleunigungsspannung U der Ionen (L = Linge des
Feldes):
U™ v 4,2 107, - L3, 4 - Volt,
¢) Notwendige Genauigkeit bzw. Konstanz. Das Verhalten des

Massenfilters ist weitgehend durch die Lage des Arbeitspunktes im

10 Zauw, U. v.: Diplomarbeit Bonn 1956 (unverdffentlicht).
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Stabilitdtsdiagramm bestimmt, d.h. wir miissen die Parameter ¢ und
g auf etwa 1:(2-m/Am) ihres Betrages stabilisieren.
Aus (6) folgt dann, dafl die HF-Amplitude 7 und die Gleichspannung
U besser als 1:(2 - m/Am) stabilisiert, die Frequenz y und der Feld-
radius », besser als 1:(4 - m/A4m) konstant sein miissen. Fiir die Praxis
ist wichtig, daB kurze, rdumlich begrenzte Fehler im Feldradius das
Stabilititsverhalten der Ionen nicht wesentlich beeinflussen konnen;
denn eine Verschiebung des Arbeitspunktes im Stabilitdtsdiagramm
kann sicher nur durch Feldfehler hervor-
gerufen werden, die iiber viele Hochire-
w=qn Quenzperioden wirken.
0,6 Neben der eingangs erwidhnten Mog-
lichkeit, U und 17 konstant zu halten und

m/AmA \ [nsensitif
100 140

. e w=als mittels Variation von v die Massen nach-
iy einander durch den stabilen Bereich zu

. fithren, besteht natiirlich auch die Méglich-
42 keit, v konstant zu halten und U und 77
//Zf: La 4 dndern. Hierbei soll das Verhiltnis U/}
7w konstant bleiben. Wiirde sich z.B. bei Er-

Fig. 7. Verinderung von Auffdsungsver- h6h€H von V 1angsam U/ V vergr(‘jBern, SO
mogen und Ionensirom am Auffinger . . R A . .
im Bereich 11 bei U~ Pl wiirde sich im Stabilitdtsdiagramm die
Massengerade dem Grenzwert (a,, g,)
nihern oder sogar iiber ihn weglaufen. Im Bereich II wiirden dadurch
die Intensititsverhiltnisse zweier Massen verfilscht, da mit der An-
niherung an den Grenzwert das Aufldsungsvermégen wichst und zu-
gleich im Bereich IT die Intensitit

1 B
I~ m/4m (24)

ist, wie sich theoretisch und praktisch (Fig.10) zeigen laBt. Ist I3/I9
das wahre Haufigkeitsverhiltnis der Massen 4, und 4, und I,/[; das
gemessene, so gilt

R -5, (UM 4—(U/V)4

o = U, - (0, (25)

Fiir eine Ndherung nehmen wir U~V an, mit o >0. Dann folgt
aus (25)

1918 — I,/I, AF— A% it U=g¢- -V 26
I T 01678 My (26)
2/1 4 /;_405 [ ——k'A.

c B% “ti

Denken wir uns z.B. ein , Normal“-Spektrum gegeben, in dem die
Massen 12 bis 16 mit gleicher Hiufigkeit vorkommen und normieren
die bei m/Am =100 gemessene Intensitit der Masse 12 zu 1, so zeigt
Fig. 7 die Abnahme der gemessenen Intensitdt zu hoheren Massen hin
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unter der Annahme verschiedener o, wie sie aus (26) berechnet wurde.
Mittels (24) konnen wir statt der Intensititsskala auch eine in mjdm
geeichte anbringen.

2. Apparatur

a) Wahl der Parameter. Als Testobjekt flir das erreichte Auflésungs-
vermdgen sollte das Massendublett Methan (4 = 16,0364) —Sauerstoff
verwandt werden. Das Massenspektrum des Methans (Masse 12 bis 16)
ist gut bekannt und eignet sich fiir Messungen von Intensitdtsverhilt-
nissen.

Um das Dublett aufzultsen, reicht sicher m/dm =1500; auf diesen
Wert wurde daher die Apparatur ausgelegt. Die kritischste Gro8e
ist der Feldradius #,. Ersoll auf 4-107*seines Betrages stimmen. Nimmt
man an, daB man den Durchmesser D der Stibe des Vierpolsystems auf
4o mm genau drehen kann, so muB 7, (mit 1r,=0,2- D) etwa
1,5 cm sein, um die oben geforderte Genauigkeit einhalten zu kdnnen.

Die in der Mathieuschen Differentialgleichung vorausgesetzten
Hyperbelflichen als Randbedingung lassen sich in der Praxis nicht mit
geniigender Genauigkeit realisieren. Man ersetzt sie durch Stidbe mit
kreisformigem Querschnitt und es wurde von DAYTON, SHOEMAKER
und MozLeEY? gezeigt, daB ein Verhiltnis von rgyp/fraq= 1,10 das
Hyperbelfeld am besten annihert, d.h. das grofte Gebiet um die Achse
liefert, in dem der Feldstdrkegradient konstant ist. Dieses Verhiltnis
wurde daher auch in der vorliegenden Apparatur verwendet.

Die Ionen sollen 3,5 -]:’%:140 Hochfrequenzperioden im Vier-
polfeld verweilen, was bei gegebener Beschleunigungsspannung der
Ionen =75V zu einem Kompromif zwischen der Linge L des
Feldes und der Frequenz » fiithrt. Das Feld soll aus Justiergriinden
mdglichst kurz sein und die Frequenz moglichst niedrig, da die notwen-
dige HF-Leistung N~5(!) ist. Wir wihlten L =1 m und »=4 Mhz.
Dann wird fiir Masse 16 die HF-Leistung etwa 300 W und die HF-
Amplitude ¥ etwa 4kV. — Die optimale Einschuflblende hat den
Durchmesser @=0,4 mm, die zuldssigen Radialenergien liegen unter
0,15 eV.

b) Beschreibung der Apparatur. Die Jonen werden in einer Elek-
tronensto-Ionenquelle (Fig. 8) erzeugt. Sie ist mechanisch und in
ihrer Stromversorgung so einfach wie mdoglich gehalten. Lediglich zur
langfristigen Stabilisierung des Heizstromes der Kathode wurden Eisen-
Wasserstoff-\Viderstinde eingefiigt. Die Beschleunigungsspannung der
Tonen braucht ohnehin nicht stabilisiert zu sein, man kann sogar mit
Netz-Wechselspannung beschleunigen. Zur bequemeren Justierung der

1 Pavron, I. E., F.C. SuoEMAKER u. R. F. MozieEv: Rev. Sci. Instrum. 25,
485 (1954).
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EinschuBblende in die Feldachse ist die Blende samt Tonenquelle senk-
recht zur Feldachse verschiebbar. — Zwischen der geerdeten Einschuf3-
blende und dem eigentlichen Vierpolfeld entsteht notwendigerweise ein
nicht naher bekanntes Ubergangsfeld. Um seinen EinfluB auf die Ionen-
bahn moglichst klein zu halten, wurde durch eine ,,Kaniile* einge-
schossen, die in das Stabsystem hineinragt.

Die Stibe des Vierpolsystems sind aus Messing und wurden
nach dem Drehen keiner besonderen Oberflichenbehandlung mehr

Ve@‘rﬁef

\E/'ﬂ.fcfmﬂﬁ/eride

NN

Fig. 8. Ionenquelle und Auffinger

unterzogen. Sie sind an drei Stellen gehaltert, die Halterungen bestehen
aus 1 cm starken Erganplatten. An ihnen sind die Stdbe mittels auf-
gesetzter Messingklétzchen justierbar angeschraubt. Die Justierung der
Stababstinde erfolgt mit kreuzformigen Lehren, deren Schenkel eine-
Stirke von 1,073 cm haben. Zusammen mit dem gemittelten Stab-
durchmesser von 3,389 cm erhilt man einen (rechnerischen) Feldradius
von 1,461 cm.

In einigen cm Abstand vom Systemende befindet sich ein groB-
flachiger Auffinger fiir den anschliefenden Schwingkondensator-Ver-
starker, welcher mit einem Schreiber verbunden ist. Bei einem Ein-
gangswiderstand von 10%Q stehen MeBbereiche von 107, 1074,
10712 A Vollausschlag zur Verfiigung. Ein EinfluB der Hochfrequenz-
amplitude auf den Nullpunkt des Schwingkondensator-Verstirkers
konnte fast ganz unterdriickt werden.

Die Hochfrequenz wird in einer fremderregten Gegentaktstufe er-
zeugt, deren Schwingkreiskapazitit das Vierpolsystem bildet (Fig.9).
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Das iiberlagerte Gleichfeld U wird iber induktive Spannungsteiler
direkt aus der Hochfrequenz erzeugt. Die verwendete Schaltung
braucht zwar gegeniiber der in den Arbeiten?,’® verwandten zwei
Hochspannungskondensatoren mehr, hat aber den Vorteil, da8 die ab-
gegriffene Gleichspannung eine lineare Kennlinie beziiglich des Ab-
griffs an R hat. Die Regelung und Symmetrisierung des Gleichfeldes
geschieht mit den eingezeichneten Widerstdnden (Helipots), je einem
fir die Komponenten U* und U~. Dabei entspricht der Anderung eines
Helipots um einen Skalenteil eine des effektiven Gleichfeldes um 107%. U.
Die Stabilisierung der Hochfrequenzamplitude erfolgt durch Regelung

Jnf \:E.Yﬂh? 100kR2 S0k

Lsziator

Stabilisrerungs -

Schaltung 1ir Uy
- . E#CT
Irerber: > RS, | sk &) ] Y
St : ' Sparnur.gsnormal

| sk

JOKS2 50k 2
f

Fig. 9. Elektrische Schaltung

der Anodenspannung. Die HF-Amplitude wird auf 1,5 -1074 ihres
Sollbetrages konstant gehalten und kann in weiten Grenzen mit ver-
schiedener Geschwindigkeit automatisch gedndert werden.

Ein besonderes Problem bildet die Symmetrisierung des Feldes, d.h. die Forde-
rung, daB die Achse des Vierpolsystems stets auf Erdpotential liegen soll. Denn
die EinschuBbedingungen werden modifiziert, wenn z.B. die Ionenquelle auf Erd-
potential liegt, die Vierpolachse aber auf - 100 V. Man wird also darauf achten,
daB sowohl U als auch V symmetrisiert sind. Hierbei ist die HF-Amplitude T~
fiir eine direkte Kontrollmessung schon relativ hoch (4 kV) und gleichzeitig die
Kapazitit des Systems klein. Es wurde daher an einem Ende des Systems ein
30 cm langer Draht mittels kleiner Scheiben in der Feldachse aufgespannt und die
Hochfrequenz so eingestellt, daB die Spannung an diesem Draht ein Minimum
wurde. Da eine Unsymmetrie des Feldes hauptsichlich die Anfangsbedingungen
der Ionenbewegungen beeinflu3t, dndert sich nichts an der Trennung der Ionen,
lediglich die Transmission wird verschlechtert.

3. Experimente und Evgebnisse
a) Messungen bei niedrigem Auflésungsvermégen (m/Jdin << 80). Ein
weites Gebiet der Anwendungen von Massenspektrometern beruht auf
der Moglichkeit, mit ihnen relative Hiufigkeiten von Massen in Massen-
gemischen messen zu konnen. Im Falle des elektrischen Massenfilters
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wiire der am Auffinger gemessene Ionenstrom ein relatives MaB fiir die
Haufigkeit einer Masse, vorausgesetzt, daf zwischen ihm und dem in

[
J, - b

298
i ! 1

a9 Wy
T T 1 T
a./60 a./65 anyy
Fig. 10. Ionenstrom in Abhingigkeit vom iiberlagerten
Gleichfeld U, gemessen an (z) CHY, @ =0,45 mm, (b} CHF,
@ = 0,30 rom

T

das Tilter eingeschossenen
Strom eine eindeutige, repro-
duzierbare Beziehung besteht.
Dies ist aber bei Transmission
100% sicher der Fall.

Hierzu wurden am Methan-
spektrum folgende Versuche
gemacht: Es wurde die Inten-
sitit der Linien 13 und 15
in Abhidngigkeit vom {iber-
lagerten Gleichfeld gemessen.
Das Ergebnis zeigt Fig. 10 (mit
normiertem Ionenstrom I).
Deutlich voneinander getrennt
erscheinen der Bereich II mit
seiner linearen Intensitdtszu-

nahme vom Bereich I, in dem eine weitere Erniedrigung des Gleichfel-
des U, d.h. Verbesserung der Stabilisierungseigenschaften, keinen weiteren
Intensititsanstieg mehr bewirken kann, da die Transmission 100%

J

! ! | ! |

14 3 4 22 /5
A ——e
Fig. 11. Methanspektrum mit Ubergang von Bereich I
nach 1T :

bereits bel etwa 0,98 « U[Uyens
erreicht ist. — Der Ubergang
von Bereich I nach II kann
aber auch an den Linien selbst
gesehen werden, da bei der
angewandten Art der Gleich-
felderzeugung U} nicht vollig
konstant ist, sondern it
wachsendem V7, also zu hohe-
ren Massen hin, ein wenig
zunimmt. Man erkennt dies
deutlich an Fig. 11, einem
Methanspektrum. Hier liegt
bei Masse 12 und 13 der
Arbeitspunkt noch im Be-
reich I und verschiebt sich mit
héheren Massen nach II, er-

kenntlich an den héheren Auflésungsvermogen der Linie 16, ihrer Drei-
ecksform und der zunehmenden Verfilschung der wahren Haufigkeits-
verhiltnisse. Hat die Linie CH (4 = 13) noch die Transmission 100%,

so fehlen an CH, 4%, an CH, 30% und an CH, schon 70%.

Diese

Verfalschung ist an sich kein spezifisches Zeichen fiir den Bereich II,
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sondern wird erst dadurch bewirkt, daB UjT” nicht exakt konstant ist,
was allerdings nur im Bereich II die Intensitdt beeinfluBt.

Die Anderung von U/T” wird hervorgerufen durch die Krimmung der Kenn-
linie der Diode, die das Gleichfeld U erzeugt. « wurde zu 0,038 4- 0,002 bestimmt

und spéter verbessert.

Massenverhdlinisse und Reprodu-
zierbarkeit. Fir die Anwendung des
Massenfilters als Massenspektrome-
terist es wichtig zu wissen, wie genau
Haufigkeitsverhdltnisse reproduziert
werden. Zur Beantwortung dieser
Frage wurde das Methanspektrum
mehrere Male hintereinander durch-
gefahren, wobei gleichzeitig das Auf-
lsungsvermdgen gedndert wurde.
Da aus Untersuchungen an Elektro-
nenstoB-Tonenquellen magnetischer
Massenspektrometer bekannt ist,
daB die Hiufigkeitsverhiltnise von
der Geometrie der Ionenquelle, ihrer
Temperatur und den angelegten
Spannungen mehr oder weniger ab-
hidngen, wurde wihrend dieses Ver-
suches daran nichts gedndert. Den-
noch stieg im Verlauf des rund
75 min-Versuches die Intensitit um
9%. Dieser langfristige Anstieg

J

A

| 5-1072A firiz-n
510" A Kiris 16

ereschwechse/

=
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Fig. 12. Methanzpektrum (Spektrum D der

Tabelle 2)

ist bei der Berechnung der relativen Hiufigkeiten beriicksichtigt. Eins
der Spektren zeigt Tig. 12, die Ergebnisse der Hiufigkeitsmessungen

sind in Tabelle 2 zusammengefafBt:

Tabelle 2
_ [ ! \ | Mittel und
Masse j A ‘ B c D ! E \ mitt}eree ll:lrr:!hler
|
16 ’ 100 ‘ |
15 86,6 87.3 87,3 87,0 | 87,2 ‘ 87,184-0,15
14 ’ 13,8 14,3 14,4 14,5 14,5 14,304 0,13
13 6,35 ‘ 6,48 653 | 658 6,59 6,51 = 0,05
12 ‘ 2,65 | 2,63 2,60 | 260 2,60 2,62 40,02
wmfAm 16 ‘ 47 45 30 22 :
bei Masse 16 ! !

Die Unterschiede in den gemessenen Hiufigkeiten sind so klein, daf} sie
sich zwanglos durch kleine Schwankungen im Betrieb der Tonenquelle

Z. Physik. Bd. 152

11
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und des Nachweisverstirkers sowie der Ablesegenauigkeit an der
Schreiberkurve erklaren lassen. Ein Einflu3 des Vierpolfeldes ist bei
diesen Messungen nicht zu erkennen.

Dal der EinfluB der Ionenguelle auf die gemessenen Hiufigkeiten
recht groB ist, veranschaulicht Tabelle 3. In der ersten Spalte stehen die
an einem Consolidatet-21-102-Massenspektrometer!® gemessenen Haufig-
keitsverhaltnisse des Methanspektrums, in der zweiten die eines Westing-
house-LV-Massenspektrometers!® bei verschiedener Elektronen-Beschleu-
nigungsspannung. Es folgen Messungen von OsBERGHAUS und Tau-
BERT! und am Massenfilter erhaltene Ergebnisse.

Tabelle 3

Masse 1 Consolidatet | WESTINGHOUSE OSBERGHAUS | V. ZAHN
16 © 100 ‘ ‘
15 © 848 85,9 75.4 76,0 80,5 87,2
14 158 | 164 7,52 ’ 740 | 105 | 143
13 L 784 8,09 ‘ 2,93 2,93 4,4 6,51
12 . 2,36 2,80 0,82 0,96 1,2 2,62

Elektronenenergie ’ 50 70 | 50 ‘ 75eV I ]

Weiterhin wurde am Hiufigkeitsverhiltnis der Massen 12 und 13
genauer nachgepriift, ob dieses Verhiltnis vom Auflésungsvermdgen
unabhingig ist. Es wurde das Aufldsungsvermdgen zwischen 16 und 80,
also um den Faktor 5, varilert und das Verhiltnis I;,/I;; bestimmt.

Tabelle 4
| \
mfdAm bei . :
Masse 13 17,2 21,51 21,5]29,2]|29.4 . 29,9 50,2 i 30,2 | 41,81 53,7 ;63,4 \ 80,2
mfJm bei
Masse 12 15,9 | 19,6 | 20,0 | 26,1 | 25,7 26,0‘26,8 27,11349]41,5|47,5| 56,5
: _ _ [ i}
Lalsin % |39,5]39,3 30,6130.4130.0| 40,5 30,8 | 41,7 | 39.6 | 40,1 | 40,2] 39,6

Der Mittelwert der Messungen ist
Io/l;=0399 40,002  (m/dm=16...80).

Ein systematischer Gang des Hiufigkeitsverhiltnisses mit dem Auf-
Issungsvermdgen ist nicht zu erkennen; der Bereich T ist also durchaus
dazu geeignet, in ihm Hiufigkeitsmessungen durchzufithren. Ihre Gilite
hingt von der Konstanz der Ionenquelle und des Nachweisverstirkers ab,
nicht aber vom Vierpolfeld.

12 ©Mass Spectral Data, Americ. Petrol. Inst. Research Project, Serial No. 1.

13 Mass Spectral Data, Americ. Petrol. Inst. Research Project, Serial No. 60.
14 OsBERGHAUS, O., 1. R. TauBert: Z. phys. Chem. N. F. 4, 5/6 (1955).
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Einfluf des Gasdruckes. Im Unterschied zum magnetischen Massen-
spektrometer gestattet es das Massenfilter, bei hoheren Restgasdrucken
zu arbeiten. Denn die Eigenschaft eines Tons, stabil oder instabil zu
sein, wird durch einen Sto8 mit einem Restgasmolekiil in erster Naherung
nicht gedndert {abgesehen von Umladungen). Wir erwarten daher,
dal3 die charakteristischen Linienverbreiterungen durch Restgas, wie
sie von magnetischen Massenspektrometern her bekannt sind', beim
Massenfilter wesentlich schwicher sind.

Zur Untersuchung der Linienfliigel wurden in einem empfindlichen
MeBbereich der Full einer Linie bei einem Druck von 8,5-107% Torr
und dem Aufldsungsvermdégen 40 genau
gemessen (Fig. 13). Anschliefend wurde 8515 85107 tory
durch verstarkten Einla des Testgases 5%
Methan der Gasdruck in der ganzen | | | [
Apparatur auf 6,5 - 107* Torr erhéht, wo- 5%,
bei keine Verbreiterung der Linie eintrat. I

Zur Bestimmung des Gasdruckes, bei
dem man den groBten Ionenstrom auf den
Auffanger bekommt, wurde die Ionen- /%
quelle vom Vierpolfeld duarch Blenden u -
getrennt. In Fig. 14 sind die Drucke in A
beiden Raumen bei Einlal von Ammo-  Fig 13. Linienfligel bei verschiedenem

. . . . s Gasdruck, gemessen an Masse 15 (CHy)
niak, sowie die Intensitit der Linie 16 am bei /el =40
Auffinger aufgetragen gegen den Druckim
Vorratsbehilter des GaseinlaBsystems. Der Laufweg der Lonen im héheren
Druck der Ionenquelle war bei diesem Versuch 13 cm, im Feldraum etwa
150 cm. Wir erhielten maximale Intensitit bel einem Druck in der
Ionenquelle von 3,4 -107* Torr (freie Weglinge der untersuchten
Ionen =14 cm). Hierbei stelite sich im Feldraum ein Druck von
1,7 - 1073 Torr ein (freie Weglinge = 280 cm).

Einflup der Linschufbedingungen auf den Bereich I. Eine wichtige
Frage ist, biszu welchem Auflésungsvermogen sich der Bereich I erstreckt.
Man entnimmt der Fig.11 und den Kurven der Fig. 10, daB3 er hier
experimentell bis zum Aufldsungsvermégen 80 reicht. Dies ist leider
sehr viel weniger, als aus Fig. 5 theoretisch fiir die verwendete Blende
von @ —0,3 mm abzuleiten ist. AuBerdem sehen wir, daB diejenige
Flanke jeder Linie, die zu niedrigerer Masse zeigt — es ist die, bei der
der zugehorige Arbeitspunkt durch die Y-Stabilititsgrenze lduft —,
sehr viel flacher und runder ist als die andere. Ersichtlich hingen beide
Effekte eng zusammen, denn wire die Flanke steiler, so wiirde man
auch bei schmileren Linien, d.h. héherem /A i, Trapezkurven erhalten.

J

Yodmax

18 EHRENBERG, H.: Z. Physik 134, 317 (1953).
1%
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Um diesen Befund zu untersuchen, kann man die maximalen Am-
plituden berechnen, die Jonen in beiden Komponenten haben, die mit
Radialgeschwindigkeiten ins Vierpolfeld eintreten. Die Fig. 15 erhilt
man unter Verwendung der Parameter 7, = 14,6 mm, » =4 Mhz, 4 =10
und den EinschuBbedingungen x,=v,=0,1 mm, ¥3=y,20... 1,6 eV.
Aufgetragen sind die Maximalamplituden in X- und Y-Richtung fiir

a

Intensitat
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Fig, 14. lonenstrom am Auffanger in Abhéngiglkeit Fig. 15, Maximale Schwingungsamplituden bei
vom Gasdruck %y =9, =0,1 mm uad %,, 420 bis 1,6 eV

den Fall, daB die Arbeitspunkte auf der Massengerade mit U/l =
al2g=0,1659 liegen. Sie liefert das hdchste Aufldsungsvermdgen, bei
dem noch Transmission 100% gefunden wurde. — Qualitativ sieht man,
daB tatsichlich die Amplituden in Y-Richtung durch Radialenergien
starker wachsen als die in X-Richtung, d.h. die zugehorige Linienflanke
noch flacher wird. Quantitativ aber mufl man eine Radialenergie der
GroBe 1 eV voraussetzen, um hieraus erkliren zu koénnen, dall die
Transmission schon bei /A m >80 unter 100% absinkt.

Es wurden verschiedene Versuche unternommen, die Ursache dieser
hohen Radialenergie zu ergriinden, doch fithrten sie zu keinem Ergebnis.
Moglicherweise wird der Effekt durch das Ubergangsfeld zwischen ge-
erdeter EinschuBblende und richtigem Vierpolfeld verursacht.
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b) Messungen bei hohem Aufldsungsvermdgen. Das theoretisch ab-
geleitete Aufldsungsvermégen wurde experimentell erreicht. Fig. 16a
zeigt das Dublett O¥—C2H] mit einem Aufldsungsvermégen 1500.
Die verwendete Beschleunigungsspannung der Ionen war 68 V, wobel
die Jonen 5 =140 HF-Perioden im Vierpolfeld verweilen. Aus GL (23)
folgt ein 71,3, = 135, so dafB deren Giiltigkeit auch bei diesem Auflsungs-
vermogen gezeigt ist. Der Druck in der Tonenquelle und im Feldraum
betrug 4- 107 Torr. TFig. 16b zeigt J ;
dieses Dublett bei geringerer Auf- | 1
16sung in einem zehnfach unemp-
findlicheren MeBbereich zur Ver-
besserung des Untergrundes.

Zur Erprobung der Apparatur
wurde die absolute Massendifferenz
des Dubletts O—C22H] bei fester
Frequenz mittels Anderung von
U/V gemessen, wobel in diesem o
engen Regelbereich UJT als kon- | #m0—| |«
stant angenommen werden darf. b
Dann ist die Gleichspannung U der
fokussierten Masse streng proportio-
nal, und es gilt fiir das obige Dublett

51077 A L5 /0~"2A

Uey,— 44

A4 =16,00-
Q

. - } - "7/#/5';‘7'/':/0/
Zur genauen Messung der Span- L L

nungsdifferenz wird man die Span- 0 CH 05 C7Hy
nung U, durch eine konstante Hilfs- Ve

. . r Fig. 16a u. b. Das Dublett Sauerstoff —~Methan
spannung kompensieren. Da U bei p =+ « 105 Torr

selbst mit 670 V dafiir unbequem

groB ist, wurde die ganze Messung mit etwa Upf3 durchgefithrt. Aus

einer Serie von 9 Dublettmessungen ergab sich auf diese Weise

A4 = 36,7 4+ 0,5 mME.

Die bisher besten mit magunetischen Massenspektrographen gemessenen
Werte fiir diesen Dublettabstand$—18 liegen zwischen

44 =136,419 md 36,370 mME.

In ciner weiteren Messung wurde durch EinlaB eines Sauerstoff-Am-
moniak-Gemisches in die Tonenquelle das Dublett O%—NHH] erzeugt.

16 Ogara, K., u. H. Marsupa: Phys. Rev. 89, 27 {1953).

1" Martravch, J., u. R. Bieri: Z. Naturforsch. 9a, 303 (1954).

18 ScuiersTEDT, G.v., H. EwarLp, H.L1eBL u. G. SAUERMANYN: Z. Natur-
forsch. 11a, 216 (1956).
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Wegen der gegeniiber dem cobigen Dublett verkleinerten Massendifferenz
wurde eine groBere Anzahl von Einzelmessungen benutzt. Aus 29
hintereinander durchfahrenen Dubletts ergab sich

44 = 23,4 40,4 mME.
Aus massenspektrographischen Messungen?!® folgt
A4 = 23,8152 mME,
aus Kernumwandlungsdaten 2
A4 = 23,808 mME.

Es liegt nahe, eine Dublettmessung bei konstanten Spannungen mittels Fre-
quenzinderung zu versuchen. Da aber die hierza notwendige Frequenzinderung
in der GroBenordnung ein Promille liegt, macht dies sicher eine gleichlaufende
Nachstimmung des Leistungskreises erforderlich, da bei der aus Griinden der
Leistungsersparnis moglichst hohen Kreisgiite andernfalls die Stabilisierungs-
schaltung sehr stark belastet wiirde.

Ferner wurde in einem Versuch die Spannung U,.,, genau bestimmt,
bei der die Intensitit der Masse 15 (CH;) gerade verschwindet. Sie
wurde um 2% gréBer gefunden als die aus

Ugeenz = 023699 m e 1§ (siehe 06)
e 8e
berechnete. Dabei hat das berechnete Ug.,, einen Fehler von -:0,5%,
der im wesentlichen von der Unsicherheit des »,-Wertes herriihrt, Das
gemessene Uy, ist auf 4-0,2% genau bekannt.

Da die Ableitung des berechneten U, ., streng nur fiir ein Feld gilt,
dessen Elektroden Hyperbelschalen sind, kann man aus diesem Ergeb-
nis schlieBen, daB die verwendete Stabanordnung die Feldgradienten
des idealen Vierpolfeldes quantitativ gut annidhert. Qualitativ gibt jede
symmetrische, quadratische Anordnung beliebiger Elektroden in einer
gewissen Umgebung der Symmetrieachse ein ideales Vierpolfeld. Aber
in diesem Feld sind die Feldgradienten nicht quantitativ berechenbar,
da es keinen definierten Feldradius 7, mehr gibt. Es ist daher nicht
selbstverstindlich, daB bei der gewdhlten Stabgeometrie der (willkiirlich)
als Feldradius 7, angenommene Abstand von Staboberfldche zur Feld-
achse so genaue Voraussagen gestattet.

III. Das elektrische Massenfilter als Isotopentrenner
1. Etnleitung
Eine Anwendung des Massenfilters zur Isotopentrennung ist moglich,
wenn Ionenbiindel mit groBem Querschnitt und groBer Stromdichte

19 SCOLIKN, T.T., K.S. QuiseNBERRY u. A. O. Nigr: Phys. Rev. 100, 1245,

E 10 (1955).
20 MarTavCH, J., L. Warpmany, R. Bieri u. F. EVERLING: Z. Naturforsch.

11a, 525 (1956).
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getrennt werden kénnen. Das bisher beschriebene Verfahren eignet sich
dazu nicht, da dann die Transmission viel zu klein ist (1072 ... 1079).
Eine gute Transmission erreicht man nach den Ergebnissen des Ab-
schnittes I, 5 ndmlich nur fiir die Ionen, die in der Nihe der Achse
und unter nicht zu groBem Winkel gegen die Achse in das Vierpolfeld
eintreten. Alle anderen koénnen nur bei giinstiger Einschullphase das
Feld durchlaufen und tragen nicht mehr wesentlich zum Auffingerstrom
bei. Eine Abschitzung fiir die groBte EinschuBlblende, die noch die
Transmission 100% ergibt, lautet bei achsenparallelem Einschuf
D=,/ [onfAm (21). Fir ein Auflssungsvermdgen 100 bei 7y=1,5 cm
erhdlt man @ =1,5 mm. Die Verhiltnisse sind in Wirklichkeit sogar
noch ungiinstiger, da die Ionenbiindel bei grofer Stromdichte eine
betrichtliche Divergenz haben, die den ausnutzbaren Teil der einge-
schossenen Tonen weiter verkleinert.

Zur Tsotopentrennung muf3 ein anderer Arbeitspunkt des Massen-
filters gewdhlt werden, der eine wesentlich gréfere EinschuBblende
auszunutzen gestattet. Am glinstigsten ist das Verhaltnis von Einschuf3-
amplitude und Maximalamplitude in der Néihe des Arbeitspunktes
(a=0; ¢=0,6). Dort lassen sich ausgedehnte Ionenbiindel auch bei
groler Stromdichte fokussieren. Allerdings ist diese Fokussierung nicht
massenabhingig. Eine Filterwirkung kommt erst unter dem Einflufl
eines zusdtzlichen Resonanzfeldes zustande.

2. Die Ionenbewegung
im Vierpolfeld unter dem Einfluff eines Zusaizfeldes

In Abschnitt I, 4 wurde das Frequenzspektrum der Ionenbewegung
diskutiert (11). Wichtig ist die Tatsache, daB § und damit die Grund-
frequenz w, bei gegebenen Feldparametern allein eine Funktion der Masse
ist. Man wihlt daher die Frequenz des Zusatzfeldes so, daf sie mit der Be-
wegungsfrequenz eines Isotops fibereinstimmt. Alle Tonen dieses Isotops
sind in Resonanz und werden — auch durch ein sehr schwaches Zusatz-
feld — zu so groBen Amplituden aufgeschaukelt, daB sie den Auffinger
nicht mehr erreichen konnen. Die Nachbarmassen machen dagegen
Schwebungen und kénnen das Filter passieren, wenn die Schwebungs-
amplitude nicht zu groB wird.

Das Zusatzfeld kann ein Vierpolfeld oder ein homogenes Feld sein.
Die Verhiltnisse sind bei letzterem besonders iibersichtlich; denn bei
einem homogenen Feld in x-Richtung bleiben die Bewegungsgleichungen
fir v und z ungeéndert, wahrend man fiir x eine inhomogene Mathieu-
sche Differentialgleichung erhalt.

m¥ -+ 2e (U + V-cosol)-xfri=eE  ¢'*", (27)
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Thre Normalform lautet

N
Zos . ‘
¥4 (a— Zg-coszf)x:a-etw mit oczj'Tf(:ET. (28)

Die allgemeine Losung setzt sich aus der Losung der homogenen Glei-
chung und einer partikuldren Losung der inhomogenen Gleichung zu-
sammen; d.h. der urspriinglichen Schwingung wird eine weitere iiber-
lagert, die vom Zusatzfeld herriihrt und hier allein interessiert. Eine
partikulire Lésung lautet?!

+ 00 zi(s+§+‘:—;)é +00 —2ifst -2

xp = ‘_(7.' X1 CQS—B'—“—*—}- X €y SA—— . (29)
(3 25y B o S g o
R -

Dabei bedeutet xy, x;; ein Fundamentalsystem der homogenen Glei-
chung (3) und ¥ die Wronskische Determinante. Wenn ' mit einer
der Frequenzen des Bewegungsspektrums iibereinstimmt, z.B. w'=
(s"+B[2) - w, erhilt man die Resonanzlgsung

& sledeT)
o e
Ny = — <X Coy . —— ——
»= 7 { IIZ 25 5 o +
21 — -+ g)

- (s + 2 w
~ ol (30
+2¢ —2i<s+5—;)$
+ % Czae—r“n—*?—l“ffr'ﬁzs"f .
Lt s B2 f
sty 2 w
Fiir groBe & iiberwiegt der letzte Term
L Chy? } 2e E ¢y
Xy A = -f-zlz—m—m?%-t-xl(t), (31)

der eine Schwingung mit linear ansteigender Amplitude beschreibt.
Der Anstieg ist der Amplitude des Zusatzfeldes proportional und am
stdrksten bei der Resonanz mit der Grundwelle (s"=0), da die ¢, mit
wachsendem s schnell kleiner werden.

In der Nihe der Resonanz gilt Gl (29). Es iiberwiegt das Glied,
dessen Nenner sehr klein ist, und man erhilt fiir Ao'= (s"-+£/2) - v —o’

22

A Cpsr € 2¢E ¢y 1

Ap R ‘1155_717%: ' imwﬂ-_’i' Ao’

T w

ceTHY L w (). (32)

Das bedeutet eine Schwebung mit der Frequenz Aw’. Die Schwebungs-
amplitude ist der Stirke des Zusatzfeldes proportional und um so
grofer, je mehr man sich der Resonanz nihert.

21 Korowski, G.: Z. angew. Math. Mech. 23, 213 (1943).
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Beim Aufschaukeln mit der Grundfrequenz wird das Verhalten der Ionen bereifs
ausreichend beschrieben, wenn man alle ¢, auBer ¢, vernachldssigt (31), (32).
Die gleiche Néherung ergibt sich, wenn man den periodischen Anteil in der Mathieu-
schen Differentialgleichung durch eine geeignet gewihlte konstante Krait ersetzt.
Man erhilt dann die Bewegung eines elastisch an die Ruhelage » =0 gebundenen
Ions unter dem Einfluf3 eines elektrischen Wechselfeldes.

Aus diesen Berechnungen ergeben sich einige wichtige Folgerungen
fur den Betrieb des Massenfilters.

a) Wenn ein Isotop in Resonanz ist, machen die benachbarten Massen
Schwebungen, deren Amplituden kleiner als 7, bleiben miissen, damit die
Ionen das Feld durchlaufen kénnen. Je kleiner der relative Massen-
unterschied der Ionen ist, um so grofer wird die Schwebungsamplitude.
Zum Ausgleich kann man die Amplitude des Zusatzfeldes klein wihlen.

b) Im Resonanzfall wichst die Schwingungsamplitude linear mit der
Zeit an, im Gegensatz zur Ionenbewegung im instabilen Gebiet, wo die
Amplituden exponentiell zunehmen. Die Ionen miissen also ldngere
Zeit im Feld verweilen, bis ihre Amplituden soweit aufgeschaukelt
sind, daB sie auf die Elektroden treffen. Die Laufzeit im Feld muB
ferner um so grofer gewidhlt werden, je schwicher das Resonanzfeld
gemacht wird.

¢} Die optimale Launfzeit ergibt sich aus einem Vergleich der Ionen-
bewegung im Resonanzfall und im Schwebungsfall. Bis etwa zur halben
Schwebungsdauer nehmen fiir beide die Amplituden zu, erst dann
beginnt die Resonanzamplitude zu iiberwiegen. Die Versuche bestétigen,
daB die Laufzeit nicht wesentlich kiirzer als die Dauer einer Schwebung
sein darf. Bei vorgegebener Frequenz und Lénge des Fokussierungs-
feldes begrenzt diese Bedingung die Beschleunigungsspannung.

3. Aufbau der Apparatur

Fiir die Dimensionierung des Vierpolsystems ergeben sich folgende
Forderungen:

a) Das System soll groBen Querschnitt haben und mit groBer Fo-
kussierungsspannung betrieben werden, damit eine moglichst groBe
EinschuBblende verwendet werden kann.

b) Die Beschleunigungsspaunung der Ionen soll groB sein, damit die
Raumladung im Strahl klein bleibt.

c) Die Lange des Systems, die Frequenz der Wechselspannung und
die Beschleunigungsspannung miissen so gewihlt werden, daB die
Tonen eine ausreichende Zeit lang im Feld bleiben.

Alle genannten Forderungen sind miteinander vertriglich; jedoch
sind ihrer Erfiillung aus Leistungsgriinden Grenzen gesetzt. Bei vor-
gegebener Beschleunigungsspannung ist es giinstig, das Massenfilter
lang zu machen, da man dann mit kleiner Frequenz auskommt, die mit
der 5. Potenz in die Leistung eingeht.
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Fir die Versuchsapparatur wurden folgende GroBen gewdhlt:
Linge des Systems 3 m, Elektrodenabstand 2.#,=3 cm (Kapazitit
C =450 p¥), Frequenz »=2,56 MHz. Man braucht bei Mg (4 =24,
25, 26), mit dem ein groBer Teil der Versuche durchgefiihrt wurde, und
bei einer Kreisgiite von Q=400 eine HF-Leistung von N=0,3 kW.

Die Schaltung zur Erzeugung der verschiedenen elektrischen Felder
zeigt Fig. 17. Das Vierpolsystem sitzt als Kapazitit in einem Schwing-
kreis. Die Gleichspannung wird durch Gleichrichten eines Teiles der
HF erzeugt und iiber Drosseln auf das System gegeben. Man erhilt

RFGS

LenF 29uH

o —"m
i
v'=750..850 KHz 5%0,, el j?k!) & 250pF
———— L
]

Fig. 17. Elektrische Schaltung

dadurch ein ausreichend konstantes Verhiltnis U/V bei einer Anderung
von V. In der Mitte des stabilen Bereiches sind fiir Mg HF-Amplituden
von 2 bis 3 kV und Gleichspannungen von 100 bis 300 V erforderlich.

An die beiden x-Elektroden wird iiber ein Bandfilter symmetrisch
zu den anderen Elektroden die Zusatzspannung V' gelegt. Das Band-
filter ist an den Frequenzgang des vorgeschalteten Verstirkers so ange-
paBt, daf sich die Frequenz des Zusatzfeldes »' zwischen 750 und 950 kHz
bei konstanter Amplitude verdndern 14B8t. Die GroBe der Zusatzspan-
nung wurde meist zwischen 40 und 100 V gewihit.

Die Felder, denen die Ionen im Massenfilter ausgesetzt sind, ent-
sprechen nicht genau den in der Theorie angenommenen Feldern. Das
Hauptfeld wird durch Elektroden mit kreisférmigem Querschnitt ange-
nihert. Das Zusatzfeld ist nicht homogen. Sein Potential enthilt auch
héhere Potenzen von x und v und gemischte Glieder. Die Versuchs-
ergebnisse werden aber durch die lineare Naherung schon hinreichend
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genau wiedergegeben. Die gemischten Glieder bedeuten eine Kopplung
der Schwingungen in x- und y-Richtung. Sie haben keinen meBbaren Ein-
fluB. Weitere Feldfehler konnen auftreten, wenn das System mechanisch
nicht genau genug gearbeitet oder justiert ist. Nach Abschnitt II, 1
muB zur Trennung von Mg die relative Genauigkeit (A7,/#,)<<1% sein.

Als Ionenquelle dient ein magnetisch stabilisierter Niedervoltbogen?2.
Die Energie der Ionen ist nicht homogen; doch spielt das auch bei
kleinen Beschleunigungsspannungen keine Rolle, da das Massenfilter
unabhidngig von der Energie der Ionen arbeitet.
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Fig. 13. Auibau der Ionenquelle
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Die Ionen werden mit Hilfe einer Ziehelektrode aus der Tonenquelle
herausgezogen und kénnen entweder durch ein Rohrlinsensystem oder
unmittelbar in das Vierpolfeld eingeschossen werden. Das Linsen-
system erlaubt eine Abbildung der Ionenaustrittséffnung auf den An-
fang des Vierpolfeldes; doch haben die Versuche gezeigt, daB héhere
Stréme am Auffanger erzielt werden, wenn man auf das Linsensystem
verzichtet und das Vierpolfeld bis nahe an die Ionenquelle vorzieht,
von der es nur durch die Beschleunigungselektrode und eine Blende
getrennt ist (Fig. 18).

Das Vakuum im Feldraum braucht nicht besonders gut zu sein, wie
bereits im Abschnitt II, 3 gezeigt wurde. Die bisherigen Versuche
ergeben, dal} ein Druck von 10™* Torr ausreicht, da die starke Fokus-
sierung eine Gasstreuung um kleine Winkel zuld8t, ohne daB das Auf-
l8sungsvermégen beeintrichtigt wird. Eine Verbesserung des Vakuums
erhéht lediglich etwas die Transmission der stabilen Ionen.

22 PauLry, H.: Diplomarbeit Bonn 1955.
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4. Die Fokussierung grofer Ionenstrime

Zunichst wurde versucht, den Durchsatz des Massenfilters ohne
gleichzeitige Trennung der Isotope so grol wie méglich zu machen.
Dabei mull man den giinstigsten Arbeitspunkt finden und so viel Ionen
wie moglich einschiefen.

Die Wahl des Arbeitspunktes ergibt sich bereits aus fritheren Mes-
sungen® Man arbeitet zweckmiBig in der Mitte des stabilen Bereiches
in der Nihe der g-Achse (z.B. 4a=0,08; ¢=0,6). Die anliegenden
Spannungen sind dann U=140V, " =2,1kV. Das Linsensystem
wurde nur bei den ersten Versuchen verwandt, spiter immer die Anord-
nung der Fig. 18 benutzt.

Der Auffangerstrom hingt natiirlich stark von der Beschleunigungs-
spannung ab, fiir die als einzige einschrinkende Bedingung die Forde-
rung gilt, dal die Laufzeit der Ionen innerhalb des Feldes so grol3
wie die Dauer einer Schwebung sein soll. Bei den vorliegenden Feld-
daten sollte die Energie von Ionen der Masse 25 daher beim Eintritt
in das Massenfilter nicht gréBer als 2,0 keV sein. Die groBten Aui-
fingerstrome unter Beachtung dieser Forderung wurden bei folgenden
Bedingungen erzielt:

Spannung an der Ionenquelle +2,4kV,
Spannung an der Beschleunigungselektrode —3,0kV,
Spannung an der Blende +2,4kV.

Der Abstand zwischen Beschleunigungselektrode und Ionenquelle
wurde so klein gehalten (etwa 4 mm), daB bei diesen Spannungen
gerade keine Uberschlige auftreten. Als Auffanger dient ein Faraday-
scher Kifig von 4 cm Durchmesser. Durch eine negativ vorgespannte
Blende lassen sich Verfilschungen durch Sekundirelektronen aus-
schalten. Der Auffingerstrom betrigt dabei 3 mA. Eine Verkleinerung
der EinschuBspannung auf 2,0 kV ergab noch 2,5 mA.

Die Transmission des Massenfilters lieB sich bei diesen Strémen
nicht genau messen, da die Ionenstréme auf die Elektroden und Linsen
in zum Teil unkontrollierbarer Weise durch Elektronen verfilscht
werden, die als Sekunddrelektronen entstehen oder aus der Bogenent-
ladung stammen. Mit einer groben Abschidtzung dieser Fehlerquellen
erhilt man folgende Bilanz:

Ionenstrom am Ausgang der Ionenquelle 6,0 mA
Tonenstrom auf die Ziehlinse 1,5 mA
Ionenstrom beim Eintritt in das Massenfilter 4,5 mA
Verluste im Massenfilter 1,5 mA

Auffangerstrom 3,0 mA.
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Diese Werte sind nur eine ungefihre Niherung. Man kamm aber
sagen, daf} die Transmission bei diesen Strdmen sicher besser als
50% ist.

Einem Tonenstrom von 3 mA entspricht bei Mg cin Substanztrans-
port von 2,8 mg/Std. Die Wahl eines tkonomischen Auffingers wurde
nicht weiter untersucht, da sie im Rahmen dieser Arbeit ohne Inter-
€sse war.

Die Yonenquelle erlaubte nicht, mehr als 6 mA Ionenstrom in das
Massenfilter einzuschieBen. Wie groB der Gewinn ist, der sich mit
einer besseren Ionenquelle erzielen lieBe, zeigt eine Abschitzung des
Raumladungseinflusses, der in erster Linie den Durchsatz begrenzt.

Es sind zwei Wirkungen der Raumladung zu unterscheiden. Zu-
ndchst fithrt sie zu einer Verschlechterung der EinschuBverhiltnisse,
da die lonenbiinde] mit wachsender Stromstirke einen gréferen Quer-
schnitt und einen groBeren Offnungswinkel bekommen. Die Trans-
mission wird dann schlechter.

Schwerwiegender ist die Verzerrung des Hyperbelfeldes durch das
Raumladungsfeld. Eine genaue Untersuchung ist nicht méglich, weil
dazu die Raumladung als Funktion des Ortes und der Zeit bekannt sein
miiBte, die ihrerseits die Kenntnis aller Ionenbalmen voraussetzt. Eine
Abschiitzung erhdlt man, wenn man eine konstante Raumladungsdichte
innerhalb eines Zvlinders mit dem Radius r, ansetzt. In diesemn Fall
wirkt auf die Yonen ein zusitzliches Gleichfeld, das radial nach auBlen
gerichtet und der Raumladungsdichte und dem Abstand von der Achse
proportional ist. Das HuBert sich in einer Verschiebung des Arbeits-
punktes. AuBerdem muB man jetzt fiir beide Komponenten der Bewe-
gung verschiedene Arbeitspunkte im Stabilititsdiagramm ansetzen.

Der Gleichfeldanteil des urspriinglichen Fokussierungsfeldes er-
scheint in der normijerten Form der Schwingungsgleichung als die Komn-
stante a. Entsprechend 1aBt sich das Feld einer homogenen Raum-
ladung durch eine dimensionslose Konstante a’ ausdriicken. Es ergibt
sich

@ =120 (33)
p2ld-Up
Daraus folgt
Linas = 0,56 - o 2 |4 -Up . (34)

Die beiden Arbeitspunkte haben jetzt die Koordinaten a,=a—a’,
a,=a+a’. gbleibt ungeindert. In unserem Fall sind einzusetzen

Ionenstrom I=3mA,
Feldfrequenz r=2,56 MHz,
Beschleunigungsspannung U;=2,4kV,
Atomgewicht A =25.
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Daraus ergibt sich a'=0,1. Bei ¢=0,66 daxf a, nicht gréler als
0,2 sein, wenn der Arbeitspunkt noch im stabilen Bereich liegen soll.
Im giinstigsten Falle, wenn kein Gleichfeld angelegt wird, ist a=0.
Die Bedingung lautet dann a’<0,2. Dem entspricht bei Uz =2,4kV
und 4 =25 ein gréfter lonenstrom von 6 mA. Ein zusétzlich angelegtes
Gleichfeld verschdrft die Bedingung fiir a’.

In magnetischen Trennern 146t sich die Raumladung verkleinern, indem man
sie teilweise durch langsame Elektronen kompensiert. Im Massenfilter ist das ohne
weiteres nicht mdoglich, da Elektronen unter den Bedingungen, die fiir stabile
Ionenbahuen erforderlich sind, extrem instabil sind und sofort auf die Elektroden
fliegen. Durch Uberlagerung eines weiteren HF-Feldes kann man neben den
Ionen auch die Elektronen stabilisieren. Entsprechend der kleinen Masse mul3 das
Feld sehr hohe Frequenz haben. Der niederfrequenten Ionenbewegung wird dann
cine kleine hochirequente Komponente iiberlagert, die nicht stéort. Umgekehrt
stort das Fokussierungsfeld fiir die Jonen die Elektronen erheblich. Es wirkt wie
ein langsam verdnderliches starkes Gleichfeld. Die Wechselfeldamplitude fiir die
Elektronen muBl daher mindestens émal s0 grofl sein wie die des Wechselfeldes
fiir die Ionen, damit die Elektronen stindig im stabilen Bereich liegen (U/17<0,17).
Es wiren also Wechselspannungen von einigen 100 MHz und einigen kV' Amplitude
notig. Dieser Aufwand ist so groB, dal eine elektrische Stabilisierung der Elek-
tronen zur Raumladungskompensation nicht in Frage kommt.

Eine andere Moglichkeit ist die Stabilisierung durch ein Magnetfeld, das in
Achsenrichtung angelegt wird. Es muB so gro8 sein, daB die Elektronen auf ge-
niigend engen Spiralbahnen gefiihrt und so gehindert werden, sofort auf die Elek-
troden zu fliegen. Unter den gew#hlten Arbeitsbedingungen erfordert das Bahnen
von 0,5 bis 1 cm Kriimmungsradius fiir Elektronen mit Energien bis 4 keV. Man
braucht dazu ein Magnetfeld von miridestens 400 G. Es 148t sich durch eine Spule
erzeugen, die um den AuBenmantel des Massenfilters gewickelt wird. Der Einflu3
des Magnetfeldes auf die Ionenbewegung bleibt gering, solange das Verhiltnis
von Larmor-Frequenz und Eigenfrequenz klein bleibt.

Die Raumladungsabschitzung gibt die GréBenordnung des stérenden
Einflusses sicherlich richtig wieder und damit eine Antwort auf die
Frage, wie groBe Stréme das Vierpolfeld ochne Raumladungskompensa-
tion zu fokussieren vermag. Der erreichte Auffingerstrom 148t sich ver-
gréBern, wenn man die Arbeitsdaten des Massenfilters dndert. Dalfiir
kommen folgende GréBen in Betracht:

a) Die Beschleunigungsspannung Up kann erhéht werden. Dadurch
wird aber die Flugzeit der Ionen im Feld herabgesetzt. Man kann zum
Ausgleich die Frequenz des fokussierenden Feldes und entsprechend
die Spannungen U und 7 an den Elektroden vergrofiern. Das hat den
Vorteil, daB die Fokussierung verbessert wird. Ferner wird der Raum-
ladungseinfluB bei groBerer Frequenz kleiner [Gl. (33)]. Von Nachteil
ist der schnell anwachsende Leistungsbedarf, der mit der 5. Potenz der
Frequenz ansteigt.

b) Die Flugzeit der Tonen liBt sich trotz hoherer EinschuBlspannung
konstant halten, wenn das Massenfilter linger gemacht wird. Die not-
wendige Leistung steigt nur linear mit der Systemlédnge an.
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Trotz vergréBerter Systemlinge kann man die Dimensionen der Apparatur
relativ klein halten, wenn man den Tonenstrahl am Ende eines ersten Feldab-
schnittes um 180° umlenkt und durch ein zweites Feld laufen laBt. Zum Umlenken
der Iomen laBt sich wieder ein Vierpolfeld verwenden, das halbkreisformig ge-
bogen ist. Auf die Ionen wirkt dann zusitzlich zum elektrischen Feld die Zentri-
fugalkraft. Sie stort nicht; denn fiir brauchbare Anordnungen des Umlenksvstems
ergeben sich Zentrifugalkréfte, die nur einige Prozent der Fokussierungskréfte aus-
machen. Zum Beispiel fiir Mg: Kriimmungsradius 100 cm, Elektrodenabstand
3 cm, Beschleunigungsspannung 5 kV, Fokussierungsspannung 17=2,75 kV. Die
Zentrifugalkraft betrdgt dann 5%, der Fokussierungskraft im Abstand 1 cm von
der Feldachse.

Fiir den TrennprozeB ist nur das Feld in der Nihe der Systemachse
mabBgebend, etwa im schraffierten Bereich der Fig.19a. Berechnet
man den Anteil der Energie, der im wirksamen Feld steckt, so ergeben

Fig. 19au. b. Mehrkanal-Massenfilter

sich nur knapp 30% der gesamten Feldenergie. Das ist verstidndlich,
da E?~7? und damit die Energiedichte in Achsennihe klein ist. Man
kann dieses Verhdltnis verbessern, wenn man mehrere Systeme parallel
schaltet (Fig. 19b). Nimmt man z.B. eine Anordnung von 9 Elektroden,
50 erhilt man vier parallelgeschaltete Massenfilter. Der Leistungsbedarf
ist aber nicht viermal so groB, sondern nur das 2,6fache. Bei 16 Elek-
troden (9 Massenfiltern) ist das Verhdltnis sogar nur 4,5 statt 9. Die
Ausnutzung der gesamten Feldenergie ist bei diesen Anordnungen 46%
und 60%.
d. Die Trennung grofler Ionenstrine

Eine typische Filterkurve gibt Fig. 20. Mit Rb als Versuchssubstanz
ist aufgetragen der relative Auffingerstrom (bezogen auf den Strom
ohne Resonanzfeld in der Mitte des stabilen Bereiches) in Abhingigkeit
von der Lage des Arbeitspunktes, der bei festgehaltener Frequenz
durch gleichzeitige Anderung von U und 1 bei konstantem Verhiltnis
UV lings der Geraden afg=0,285 verschoben wird. Zwischen 4,8 kV
und 5,9 kV liegt er im stabilen Bereich. Bei 5,42 kV wird die Iso-f-
Linie 8 =0,79 passiert; und alle Tonen von Rb 85 kommen in Resonanz.
Bei 5,54 kV geschieht das gleiche mit Rb 87. Man erhilt also ein Ab-
sorptionsspektrum. Die Zusatzspannung von 77 V reicht nicht aus, um
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sdmtliche Ionen eines Isotops zu ausreichend grolen Amplituden auf-
zuschaukeln (KurveI). Dazu sind 130V, d.h. rund 1% des fokus-
sierenden Feldes notwendig (Kurve 2). Allerdings wird der Absorptions-
bereich dann so breit, daB der Auffangerstrom keine aufgelsten Minima
mehr zeigt. Man erkennt aber, daB bei 5,42 kV Rb 85 vollstindig eli-
miniert wird und nur Rb 87 zum Auffinger gelangen kann (Isotopen-
verhdltnis 2,67:1). Der umgekehrte Fall bei 5,54 kV ist nicht genaun
so deutlich ausgeprigt. Zwischen beiden Einstellungen machen die
Ionen beider Isotope so groBe Schwvebungen, daf nur ein kleiner Teil
das Feld durchlaufen kann.

aly =0.265
REE— %7 1)V=77Volt
2)V5/30Volt
100
0
% 57
&0l } -
fm_ .
Ia
401 5% -
20\~ .
0 ! 1
Y 45 &0 a5 £0 kY
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Fig. 20. Absorptionskurve von Rb

Es ist nicht notwendig, die Ionen durch Resonanz mit der Grund-
frequenz der Bewegung (o, =pf/2 - w) aufzuschaukeln. Versuche mit
der ersten Oberfrequenz o; = (1 —f/2) - w ergaben die gleichen Filter-
kurven, erfordern aber ein stirkeres Zusatzfeld in Ubereinstimmung
mit den Rechnungen des Abschnittes III, 2.

Die Trennung von Rb wurde mit kleinen Ionenstrémen in der
GréBenordnung pA durchgefiihrt. Fir groBe Stréme wurden Mg und
Na als Versuchssubstanzen gewidhlt. Na hat nur 1 Isotop und erlaubt
daher das Studium des Resonanzverhaltens ohne Stérung durch Nach-
barisotope; eine Absorptionskurve zeigt Fig. 21. Die gleiche Absorptions-
kurve erhilt man, wenn man den Arbeitspunkt und damit die Bewegungs-
frequenz der Ionen festhilt und die Frequenz des Zusatzfeldes variiert
und mit der Ionenbewegung in Resonanz bringt. Die Halbwertsbreite
des Absorptionsbereiches betrigt 1,6 Massencinheiten. Bei vollstdndiger
Eliminierung der Masse 23 wiirdcn auch Ionen der Massen 22 und 24
teilweise ansgeschieden. Die Verluste sind aber gering und nur insofern
stérend, als sie z.B. bel einer Trennung von Mg die Auflésung der
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Filterkurve in drei getrennte Absorptionsmaxima verhindern. Die
Absorptionskurve ist leicht unsymmetrisch. Das hat seinen Grund
in der unzureichenden Genauigkeit der benutzten Elektroden.

Den Verlauf der Absorption in Abhédngigkeit von der Stirke des
Resonanzfeldes zeigt Fig. 22. Dabei wurden die Teilstréme anf ver-
schiedenen, voneinander isolierten Zonen des Auffingers gemessen. Die
Zonen ergaben sich aus der Stdrke des Niederschlages auf dem Auf-
finger nach lingerem Betrieb und sind in Fig. 22 angegeben. Bei
kleinem Zusatzfeld (bis 15V Zusatzspannung) dndert sich der Gesamt-
strom I nicht, sondern lediglich die Verteilung tiber dem Austrittsquer-
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Fig. 21. Absorptionskurve von Na Fig. 22. Ionenstrom in Abhingigkeit von der Zusatz-

spannung (Durchmesser des Autfingers 4 cmt

schnitt. Die Ionen werden zu gréBeren Amplituden aufgeschaukelt und
gehen dann stirker auf die duBeren Teile des Auffidngers. Bei weiterer
Zunahme des Resonanzfeldes nehmen die Amplituden so stark zu, dal3
ein immer groBerer Teil der Ionen das Feld tiberhaupt nicht mehr pas-
sieren kann. Die Messungen zeigen ferner, daBl zum Gesamtstrom der
duBere Teil des Auffdngers nicht wesentlich beitrigt.

Der Einflufi der Rawinladung zeigt sich bei Messungen mit verschie-
den groBen Auffingerstrémen unter sonst gleichen Bedingungen. Als
Versuchsbedingungen wurden gewahlt: Fester Arbeitspunkt V' =2,4 kV,
U=170V (=0,69; a=0,1), variable Frequenz des Zusatzfeldes, kon-
stante Amplitude des Zusatzfeldes (und zwar so gro3, dal3 im Resonanz-
fall der Tonenstrom auf Null heruntergeht), konstante EinschuBspannung
von 2 kV.

Im gewidhlten Arbeitspunkt hat die Bewegung der Ionen die Grund-
frequenz v, =875 kHz. Bei dieser Frequenz des Zusatzfeldes sollte der

Z. Physik. Bd. 152 12
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Auffingerstrom sein Minimum haben. Fig. 23 zeigt statt dessen eine
lineare Abnahme der Resonanzfrequenz mit wachsendem Strom. Die
Form der Resonanzkurven dndert sich dabei nur wenig.

Die Abnahme der Resonanzfrequenz der Ionen ist verstdndlich, da
die Raumladung den Arbeitspunkt verschiebt und dabei die Frequenz
der Ionenbewegung idndert. Im Resonanzfall nimmt die Raumladung
des Ionenstrahles lings des Massenfilters stdndig ab, da dauernd Ionen
aus dem Strahl ausscheiden. Bei fester Frequenz der Zusatzspannung
kommt es also gar nicht zu einer echten Resonanz, weil Bewegungs-

p frequenz und Feldfrequenz nur zeit-

aq —

W 002 a0k a0 weise iibereinstimmen.
% ' 1 g Die Wanderung des Arbeits-
khz " punktes und damit die Bewegungs-
frequenz als Funktion der Zeit
501 lassen sich nur berechnen, wenn
v t der Raumladungsverlauf bekannt

dazu vereinfachende Annahmen.

/ 9658 ist. Wie bereits frither machen wir
- Die Raumladungsdichte soll von x

G und y unabhingig und mit z nur
langsam verdnderlich sein. Das Feld
ist dann radial nach auflen gerichtet

750 i 4; wa 7#% und dem Abstand von der Achse
[— proportional. Die Feldkomponente

Fig. 23. Verschiebung der Resonanzfrequenz in z—Richtung kénnen wir vernach-
durch die Raumladung. »g = Eigenfrequenz der
Ionen beim Eintritt in das Massenfilter; r, = ldssigen. Die Raumladungskon-
Flgenfrequens obne Raumladung; +f = Frequens  stante a’ ist von z bzw. der Zeit
abhingig, die beide itber z=wv, - ¢ (5)
zusammenhdngen. Zur Zeit {=0 ist die Raumladung groB und
der Arbeitspunkt weit zu tieferen Eigenfrequenzen verschoben. Die
Verschiebung ist der Stidrke des eingeschossenen Ionenstromes pro-
portional. Zu ihrer Berechnung wihlen wir als Eintrittsstrom den
Auffingerstrom, den man ohne Resonanzfeld erhidlt. Dabei wird die
Abweichung der Transmission vom idealen Wert 100% vernachlissigt.
Das ist zulidssig, da alle Tonen, die das Massentilter auch ohne Zusatzfeld
nicht passieren kénnen, nach spitestens einer Schwingung ausgeschieden
sind und die Schwingungsperiode klein gegen die gesamte Laufzeit
im Feld ist, die rund 23 Schwingungsperioden betrigt. Ein merkliches
Aufschaukeln durch das Zusatzfeld hat in dieser Zeit noch nicht ein-
gesetzt.
Bei 1,5 mA Ionenstrom hat die Raumladungskonstante den Wert
a’=0,06. Als Frequenz der Bewegung beim Eintritt in das Feld ergibt
sich daraus vz =770 kHz. Mit abnehmender Raumladung wichst sie
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bis auf den raumladungsfreien Wert »,=_875 kHz an, der erreicht wird,
wenn der Ionenstrom auf Null heruntergegangen ist. Uber den zeitlichen
Verlauf der Bewegungsfrequenz lassen sich keine Aussagen machen.

Die Messungen zeigen, daB die groBten Amplituden erreicht werden,
wenn die Frequenz des Zusatzfeldes um etwa !/; des gesamten iiber-
strichenen Frequenzbereiches unterhalb der Eigenfrequenz im raum-
ladungsfreien Fall liegt. (Der iiberstrichene Frequenzbereich ist in
Fig. 23 schraffiert.) Ferner nimmt der Raumladungseinfluf wie be-
rechnet linear mit der Stromstirke zu.

Bis zu Strémen von 1 mA ist der Frequenzbereich, den die Ionen
durchlaufen, kleiner oder gleich der Breite des Absorptionsbereiches.
Man beobachtet daher bei gleichbleibendem Zusatzfeld keine Ver-
schlechterung der Trennung mit wachsender Stromstidrke. Das dndert
sich, wenn die Frequenzverschiebung wesentlich gréfer als die Breite
des Resonanzbereiches wird. Die Amplituden der [onen nehmen dann
nur langsam zu, so lange ihre Frequenz noch weit von der Feldfrequenz
entfernt ist. Entsprechend langsam wandert auch der Arbeitspunkt
auf die Resonanz-Iso-f-Linie zu; und die Zeit, die zum endgiiltigen
Aufschaukeln zur Verfiigung steht, wird kiirzer. Ein Teil der Ionen
wird dann nicht mehr ausreichend aufgeschaukelt und kann den Auf-
fanger erreichen. Die Messungen zeigen auch bei 1,0 bis 1,5 mA eine
leichte Zunahme des Auffingerstromes im Resonanzmaximum auf 10%
des Wertes ohne Resonanzfeld. Um wieder volistindige Eliminierung
zu bekommen, muf3 man die Amplitude des Zusatzfeldes etwas ver-
groBern.

Das Auflosungsvermogen wird auch bei groBen Strémen zunichst
nicht verschlechtert; denn die Breite des Absorptionsbereiches blieb
bei allen Messungen die gleiche. Mit dem aufzuschaukelnden Isotop
wandern natiirlich auch die Nachbarisotope durch den stabilen Bereich.
Auch sie kénnen bei groBen Tonenstémen mit entsprechend groBer Ver-
schiebung der Arbeitspunkte zeitweilig in der Ndhe der Resonanz
liegen. Ihre Amplituden bleiben aber trotzdem kleiner als die des
Hauptisotops, das eliminiert werden soll. Bei den geschilderten Mes-
sungen waren die Absorptionszonen z.B. so breit, daB bei vollstindiger
Aussonderung der Masse 23 Ionen der Massen 22 und 24 zu etwa 20%
weggefangen wiirden. Der Frequenzabstand der Massen betrigt 51 kHz.
Bei 1,5 mA Tonenstrom dndert sich die Eigenfrequenz der Ionen um
115 kHz. Dabei kommen Ionen der Masse 24 bis in die Nihe der Fre-
quenz des Zusatzfeldes von 845 kHz, wihrend Tonen der Masse 22 sogar
durch die Resonanz laufen miissen. Trotzdem bekommen nicht mehr als
20% zu grofer Amplituden.

Man kann abschitzen, bis zu welchen Anderungen des Ionenstromes
die Frequenzverschiebung keine Verschlechterung des Auflésungsver-

12%
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mogens zur Folge hat. Die Abschitzung erfolgt unter folgenden An-
nahmen: Die Breite des Absorptionsbereiches wird so gewihlt, daB die
Ionen mit den Atomgewichten (4 --.4.4) gerade aulerhalb liegen, wenn
A in Resonanz ist. Man erreicht dies durch die richtige Wahl der Ein-
schullspannung, die so groB gemacht wird, daB die Ionen mit den
Massen (4 +44) eine Schwebungsperiode lang durch das Feld laufen.
Felddimensionen, Feldfrequenz und Arbeitspunkt sind die gleichen wie
bei den Versuchen mit Na, Man erhilt dann

I<25. mA . (35)
Das ergibt z.B. fiir Naund 44=1 I<1,4 mA. Alle MaBnahmen, die
zur Verkleinerung des Raumladungseinflusses diskutiert wurden, ver-
bessern auch diese Bedingung. Vergrofert man dagegen den Strom
ohne Anderung der Arbeitsbe-
dingungen des Massenfilters,
so verschlechtert sich die Auf-
16sung und damit die Ausbeute
an den gewiinschten Massen,
da dann die Amplitude des
Resonanzieldes vergrofert

werden mul, damit die fal-
\ pe 85 schen Ionen vollstindig aus-

geschieden werden.

(44)2
4

alg=ag./45

g Eine Raumladungskompensa-

Fig. 24. Kompensation der Raumladungsverschiebung der tion durch Elektronen ist bereits

Bewegungsfrequenz diskutiert worden. Es bleibt ferner

die Moglichkeit, die Wanderung des

Arbeitspunktes wenigstens teilweise durch Andern der FeldgroBen auszugleichen.

Das ist z.B. moglich durch eine mit ¢ verdnderliche Gleichspannung, die an

jeder Stelle das Raumladungsfeld so ergénzt, dal der Arbeitspunkt erhalten

bleibt. Das System miiBte dann aus einzelnen, voneinander isolierten Teilstiicken
bestehen.

Die Wanderung des Arbeitspunktes wire nicht storend, wenn er immer auf
der gleichen Iso-f-Linie wanderte und damit die Ionen stindig die gleiche Eigen-
frequenz behielten und in Resonanz blieben. Das 1aBt sich erreichen, wenn man den
Elektrodenabstand lings des Massenfilters &ndert. Durch die Raumladung wandert
der Arbeitspunkt parallel zur a-Achse zu kleineren a-Werten, wihrend eine Ver-
kleinerung von r, ihn langs der a/gq-Geraden zu gréeren a- und g-Werten laufen
14B8t. Beide Bewegungen lassen sich so aufeinander abstimmen, daB der Arbeits-
punkt auf der gewihlten Iso-§-Linie bleibt (Fig. 24). Die Bedingung dafiir lautet
im benutzten Arbeitspunkt

Aryfrg =—0,65-a". (36)

Bei 1,5 mA Ionenstrom (Na) und 2 kV EinschuBspannung hat a” den Wert 0,06.
Am Anfang des Myssenfilters muB 7y demnach um 49; (0,6 mm) kleiner als am Ende
sein. Es geniigt, nur den Abstand der Elektroden zu verkleinern und den Elek-
trodendurchmesser konstant zu lassen. Durch diese Anordnung wird fiir den
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gewidhlten Arbeitspunkt die \Wirkung einer linear mit z abnehmenden Raumladung
ausgeglichen, die dem Wert a’= 0,06 entspricht. Bei allen anderen Werten behilt
man eine Anderung der Eigenfrequenz der Ionen. Ob sich diese Einschrinkung
der Vielseitigkeit des Massenfilters lohnt, hingt davon ab, ob man es standig zur
Trennung bestimmter Isotope verwenden will, oder ob wahlweise die verschieden-
sten Elemente verarbeitet werden sollen. Die Anderung des Elektrodenabstandes
liegt mit 4% in der gleichen GroBenordnung wie die urspriinglich geforderte Min-
destgenauigkeit von 1°;. Man muf also die Anforderungen an die Genauigkeit des
Systemaufbaues und der Justierung entsprechend erhéhen.

6. Das gleichzeitige Aufschaukeln mehrever Massen
Mit einem Massentilter in der bisher beschriebenen Anordnung 1afit
sich aus einem Isotopengemisch immer nur 1 Isotop herausfiltern. Das
kann manchmal ausrei-

L . V—

chend sein; im allgemeinen 225 250 275

. e . 8 , :
ist aber das Ziel einer Iso- o al N

L o a a

topentrennung, ein einziges \ —
Isotop rein darzustellen. 75

Das Massenfilter mul also A (a)V'=75V0it
aus einem Gemisch gleich- (6)V' =10Vt
zeitig mehrere Isotope her- , & —
ausfiltern kénnen.

Man kann die Bewegung

. . 25— o

fiir mehrere Isotope gleich-
zeitig instabil machen,
wenn das Zusatzfeld An- 7 ] ! \ . |

. N (4
teile verschiedener Fre- 7o# A zozu »
. -—A
qllenzen enthalt und ]ede Fiz. 25. Gleichzeitige Absorption mehrerer Massen

Frequenz mit der Eigenfre-
quenz einer bestimmten Masse iibereinstimmt. Die Schwebungen des ge-
wiinschten Isotops werden dann natiirlich komplizierter, ihre Amplituden
lassen sich aber durch geniigend schwache Zusatzfelder klein genug halten.
Es ist einfacher, durch ein Zusatzfeld mit nur einer Frequenz mehrere
Isotope gleichzeitig aufzuschaukeln. Wenn es nimlich stark genug ist,
werden nicht nur die Tonen, die in Resonanz sind (oder bei starker
Raumladung besonders giinstig durch die Resonanz laufen) zu groBen
Amplituden aufgeschaukelt, sondern die Schwebungen der Nachbar-
massen werden so groB, daB auch sie véllig weggefangen werden. Fig. 25
zeigt das Ergebnis der Messungen. Bei V’'=75V ist z.B. Masse 23
vollstédndig ausgeschieden. Von den Nachbarmassen kénnen noch
50 bis 70% das Massenfilter passieren. Wird die Zusatzspannung auf
V=110V vergroBert, so werden auch sie vollstindig ansgeschieden,
ohne dafl von den Massen 21 und 25 mehr als 25% verlorengehen.
Eine weitere VergroBerung des Zusatzfeldes verbreitert den Absorptions-
bereich noch mehr, doch werden dann auch die gewiinschten Massen
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stirker dezimiert. Im allgemeinen wird es ausreichen, wenn man zwei
Zusatzfelder verschiedener Frequenz wihlt und durch jedes bis zu
3 oder 4 Massen ausscheiden kann.

Man koénnte auch bei Gemischen mit mehreren Isotopen fiir einen
Teil der Massen den Arbeitspunkt in das instabile Gebiet verlegen. Das
ist aber nur dann sinnvoll, wenn der Arbeitspunkt fiir das gewiinschte
Isotop in der Mitte des stabilen Bereiches bleibt. Das 148t sich nur bei
leichten Elementen erfiillen.

7. Analyse des Auffangerstromes zur Kontrolle der Trenmung

Wenn das Massenfilter mit Na betrieben wird, ist es leicht, alle
experimentelle Daten richtig zu wihlen. Das wird schwieriger, wenn
ein Isotopengemisch vorliegt, da die Messung des Auffingerstromes

v'= 802 kHz 802kHz v'=87¢ktz. v=gsskhz

22 23 XM X % 22232#2526‘2722272#25’26‘27 2 3 M X T

Fig. 26. Analyse des —\uftanaerstromh bei verschiedenen Resonanzfrequenzen

dann im allgemeinen keine deutlich ausgeprigten Minima ergibt, auf die
man das Massenfilter einstellen muB, um die entsprechende Masse
vollstiindig zu eliminieren und von den Nachbarmassen so wenig wie
moglich zu verlieren. Diese Schwierigkeiten lassen sich umgehen, wenn
man den Auffingerstrom sofort massenspektrometrisch analysiert. Das
wurde mit Hilfe eines zweiten Massenfilters versuchsweise vorgenom-
men?. Seine Betriebsdaten sind: Feldldnge 50 cm, Elektrodenabstand
1 c¢m, Frequenz 4,6 MHz, Wechselspannungsamplitude fiir Masse 25
1,8 KV, Gleichspannung 300 V. Dieses Massenfilter arbeitet nach dem
in Abschnitt IT beschriebenen Prinzip. Es wurde hinter den Auffinger
des groBen Massenfilters gesetzt und erlaubt eine Analyse des Auf-
fingerstromes, der durch ein Loch von 1 bis 3 mm Durchmesser tritt.
Das Ergebnis einer solchen Analyse zeigt Fig. 26. Der Arbeitspunkt
im Trennersystem ist festgehalten. Die Frequenz des Zusatzieldes wird

2 Yousser, A.: Diplomarbeit Bonn 1957.
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so verandert, dal3 nacheinander die Massen 26, 25 und 24 in Resonanz
sind und ausgeschieden werden. Die Messung mit dem Analysator zeigt
das Verschwinden der betreffenden Massen an. Zum Vergleich ist auch
das Massenspektrum ohne Zusatzfeld aufgenommen. Das Isotopenver-
hiltnis wird nicht ganz richtig wiedergegeben, da das Verhidltnis U/17 im
Analyvsator nicht konstant bleibt.

Ein Nachteil ist, daB} eine solche Analyse immer nur einen Teil des
Auffingerstromes erfalit und nicht ohne weiteres Riickschliisse auf den
Gesamtstrom zuldBt. So geht z. B. der Auffingerstrom nur auf 30% seines
urspriinglichen Wertes herunter, wenn der Analysator bereits vollstdndige
Eliminierung anzeigt. Erst eine VergroBerung des Zusatzfeldes um 25 bis
30% ergibt vollstindiges Ausscheiden der aufgeschaukelten Ionensorte.

8. Trennung von Isolopen mit hiherem Atomgewichl

Das Massenfilter wurde fiir hohe Stréme bisher nur mit Elementen
von kleinem Atomgewicht untersucht (Na, Mg), die den Vorteil haben,
dafl man mit kleinen HF-Leistungen auskommt. Da allen Berech-
nungen und Uberlegungen die normierten FeldgroBen a, g, und o’
zugrunde gelegt wurden, lassen sich die Ergebnisse auf die Verhaltnisse
bei gréBeren Massen iibertragen. Allgemein gelten folgende Bedingungen,
die noch einmal kurz zusammengefa3t werden sollen:

a) Der Arbeitspunkt sollte bei ¢=0,7 liegen, wo man glinstige
Fokussierungs- und Trenneigenschaften hat. Fiur die Fokussierung
allein ist schon ein HF-Feld ausreichend. Zur Trennung ist es aber
niitzlich, noch ein Gleichfeld zu iiberlagern, das den Vorteil hat, daB
alle Tonen instabil sind, deren Masse von der des zu trennenden Elemen-
tes sehr verschieden ist (z.B. Ionen des Restgases). Ferner unterscheiden
sich die Eigenfrequenzen der Ionen verschiedener Masse um so mehr,
je weiter der Arbeitspunkt von der g-Achse entfernt liegt. Das hat
schmalere Resonanzbereiche und damit bessere Auflsung zur Folge.

b) Die Laufzeit der Ionen muB so groB sein, daf im Resonanzfall
fiir fonen mit dem Atomgewicht A die Nachbarmassen (4 +4.1)
ungefdhr fiir die Dauer einer Schwebung im Feld sind. Das beschrinkt
die EinschuBspannung. Man erhilt

Ugmo L2 32 . A . (A]AA)2. (37)

Bei kiirzeren Laufzeiten muB die Stirke des Zusatzfeldes vergroBert
werden und die Resonanzkurven werden breiter. Die Transmission
fiir die gewtinschten Massen verschlechtert sich dadurch; andererseits
wird der Gesamtstrom durch die hohere EinschufBspannung gréBer.
Es hidngt vom Einzelfall ab, welche der beiden Wirkungen iberwiegt.
Allgemein kann man fordern, daf die Laufzeit T'=1(0,75 ... 1) - 7 sein
muf, wobei 7 die Schwebungsperiode ist.
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¢) Der Strom, der sich ohne Raumladungskompensation fokussieren
und trennen 148t, ergibt sich aus der Abschitzung (34):

all~(L-y-A4)2L (38)
Daraus folgt
ImaXN.L‘V'A[/J.. (39)

d) Die notwendigen HF-Spannungen und HF-Leistungen ergeben
sich aus a und ¢ (6).
Vev-Ad; N~A%95. L, (40)

Die Tabelle 5 gibt eine Ubersicht iiber die Arbeitsbedingungen fiir
groBere Massen. Sie sind fiir zwei Massenfilter verschiedener Linge

Tabelle §
) f
Atomgewicht A — 25 100 ;100 200 200 ‘ 200
Notwendiges Auf- o B ’7 : N
16sungsvermao- ‘
gen A/44 - 25 100 100 200 200 100
Elektroden- i ’ i
abstand 25, cm 3 3 3 3 3 | 3
Feldlange L m |3 3 6 18 6 ’ 6
HF Frequenz » | MHz | 256| 256 256 15| 222 | 20
HF-Spannung
am System 2-7! kV 4,3 19,2 19,2 12,7 28,8 23,5
S | _
HF-Leistung i
(Q=400) N kW 0,3 5 10 7,3 ’ 19 11,0
Zulassige Ein- |
schuBenergie eUg| keV 2,0 0,5 2,0 3 0,75 2,5
Auffingerstrom I mA 3
il | P—— . — |
Raumladungsein- '
fluBl a’/T | 1/mA | 0,04| 004, 002 0,01 0,023 0,013
Maximaler Strom ’
(¢"=10,2) Imx mA 5 5 10 17,3 8,7 15,7
Substanzmenge prol mg
mA und pro Std mA-h | ¢93 3,7 3,7 7.5 ( 7,5 75

angegeben. Man sicht, daB erheblich weniger Leistung notwendig ist,
wenn die Frequenz geringfiigig verkleinert und das System entsprechend
verldngert wird.

Der Deutschen Forschungsgemeinschaft sei fir ein Stipendium gedankt,

der Arbeitsgemeinschaft fiir Forschung des Landes Nordrhein-Westfalen fiir die
finanzielle Unterstiitzung dieser Arbeit.



